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Les travaux de cette the`se se situent dans un contexte de miniaturisation des
transducteurs ultrasonores micro-usine´s (cMUTs). Ce type de dispositifs est uti-
lise´ depuis plusieurs de´cades dans le domaine de l’imagerie par e´chographie allant
du controˆle non-destructif de structures jusqu’au domaine me´dical. La queˆte d’une
imagerie hautement re´solue ne´cessite l’utilisation de cMUTs de fre´quence de re´so-
nance de l’ordre du GHz et de taille microme´trique. L’e´le´ment actif de ces cMUts
est une membrane suspendue de surface microme´trique. Une e´tude analytique, base´e
sur le comportement me´canique des plaques minces, a permis de dimensionner les
membranes suspendues et de souligner l’importance d’avoir une e´paisseur nanome´-
trique pour avoir un signal e´mis de´tectable e´lectriquement. Plusieurs mate´riaux ; a`
savoir des nanotubes de carbone, du graphe`ne, du graphe`ne oxyde´, du DLC (Dia-
mond like Carbon) et du silicium, ont e´te´ mis en œuvre dans la cadre de cette e´tude
pour re´aliser des membranes suspendues de taille microme´trique et d’e´paisseur na-
nome´trique. Des proce´de´s technologiques propres a` chacun de ces mate´riaux ont e´te´
conc¸us et des membranes d’e´paisseurs variant de 2 a` 15 nm et de largeurs variant
de 1 a` 2 µm ont e´te´ fabrique´es.
Une me´thode de caracte´risation innovante a e´te´ mise en place afin d’e´valuer les
proprie´te´s me´caniques des diffe´rentes membranes re´alise´es. Un protocole de mesure a
e´te´ de´veloppe´ pour mesurer l’amplitude de de´placement des membranes suspendues
sous l’action d’une force e´lectrostatique. Des amplitudes qui atteignent la dizaine de
nanome`tres ont e´te´ mesure´es, amplitudes qui correspondent a` des variations de ca-
pacite´s e´lectriquement de´tectables. Plus ge´ne´ralement, ces travaux constituent une
preuve solide de la faisabilite´ des nano-membranes suspendues de taille microme´-
trique avec un de´placement de´tectable.
Mots Cle´s




This thesis concerns a context of miniaturization of micromachined ultrasonic
transducers (cMUTs). This type of device has been used for decades in the field of
ultrasound imaging for the non-destructive testing of structures for example. The
quest of a highly resolved imaging requires the use of cMUTs with a resonance fre-
quency in the order of GHz and with a micrometer size. The main part of these
cMUts is a suspended membrane with a micrometric surface. An analytical study,
based on the mechanical behavior of thin plates, is used for the design of the sus-
pended membranes. This study emphasizes the importance of having a nanometric
thickness to obtain a detectable electrical signal. Several materials, namely carbon
nanotubes, graphene, graphene oxide, DLC (diamond like carbon ) and silicon have
been implemented in this study to make a micron size suspended membranes with
a nanometric thickness . Technological processes specific to each of these materials
have been designed. Suspended membranes with thicknesses ranging from 2 to 15
nm and widths ranging from 1 to 2 microns were made.
A novel method of characterization has been established to evaluate the me-
chanical properties of our membranes. A measurement protocol has been developed
to measure the of displacement of the suspended membrane under the an electro-
static field . Amplitudes reaching ten nanometers were measured. More generally ,
this study provides a strong proof of the feasibility of suspended micrometer-sized
membranes with an electrically detectable signal.
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Proble´matique de la the`se
Small is Beautiful 1 est un sujet a` controverse tant dans le milieu e´conomique
que social. Cependant, dans le milieu de l’industrie microe´lectronique, ceci est un
fait e´tabli. La miniaturisation des composants e´lectroniques apporte une nette ame´-
lioration quant aux performances et au couˆt de fabrication. La croissance dans le
domaine des technologies de miniaturisation a un impact direct et important sur
notre vie quotidienne. Les ordinateurs et les te´le´phones qui occupaient jadis des vo-
lumes importants, tiennent maintenant dans la paume d’une main. Des milliers de
capteurs sont envoye´s re´gulie`rement dans l’espace pour explorer l’univers. D’autres
capteurs sont introduits dans le corps humain pour de´celer des maladies.
Historiquement, la re´volution de la miniaturisation a commence´ pendant la se-
conde guerre mondiale. Les recherches en e´lectronique ont produit des inventions
comme le radar et les premiers ordinateurs, et le de´veloppement des radiote´le´com-
munications. Les armes guide´es invente´es a` cette e´poque contenaient de´ja` des re´cep-
teurs radio miniaturise´s performants.
La miniaturisation joue un roˆle remarquable dans la compe´titivite´ e´conomique
et technologique entre les diffe´rentes compagnies et les diffe´rents pays. Le consom-
mateur est toujours en queˆte du produit le moins cher et le plus performant. Les
entreprises parient sur la miniaturisation et investissent dans la recherche scientifique
et le de´veloppement de produits innovants en vue d’une re´ussite e´conomique. Les
smartphones et les tablettes sont des exemples pertinents de produits qui ont cre´e´
de nouveaux besoins et de nouveaux marche´s de consommations en adoptant une
strate´gie de miniaturisation des composants e´lectroniques, en inventant de nouvelles
fonctionnalite´s et en inte´grant de nouveaux types de capteurs (capteurs de tempe´-
rature, capteurs d’humidite´, centrales inertielles, GPS, etc.). Seules les entreprises
qui ont mise´ sur la miniaturisation des composants e´lectroniques et l’invention de
capteurs innovants ont su s’adapter a` ces nouveaux marche´s et sont positionne´es
aujourd’hui en tant que leader technologique de la microe´lectronique.
En plus de son impact e´conomique, la miniaturisation des composants e´lectro-
niques produit des syste`mes plus performants, une diminution du couˆt de production
et des circuits plus performants avec des fre´quences plus e´leve´es et un brassage d’in-
formation plus dense .
Il est important de signaler que la miniaturisation des circuits e´lectroniques peut
1. Small Is Beautiful - une socie´te´ a` la mesure de l’homme est un recueil d’essais de l’e´conomiste
britannique Ernst Friedrich Schumacher, publie´ en 1973, qui traite principalement le the`me de
l’importance de l’e´chelle humaine dans l’e´conomie.
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CHAPITRE 1. PROBLE´MATIQUE DE LA THE`SE
eˆtre e´labore´e par deux strate´gies diffe´rentes, comme pre´sente´es lors du congre`s OTA
de 1991 sur les technologies de miniaturisation [1] : (i) En diminuant la taille des
composants, plus de composants peuvent eˆtre place´s sur un meˆme circuit. C’est cette
approche qui a e´te´ employe´e depuis le de´but de l’e`re de la miniaturisation. (ii) En
optimisant l’espace occupe´ par les composants. Ceci se manifeste par la naissance
des technologies de l’e´lectronique 3D qui permet non seulement l’inte´gration d’un
grand nombre de composants dans un espace re´duit mais aussi l’optimisation de la
taille et de la position des vias, e´le´ments cle´s dans la communication dans un circuit
inte´gre´.
La fabrication de composants micro-e´lectroniques miniaturise´s, de micro-capteurs
et de syste`mes micro-me´caniques ne´cessite le de´veloppement de nouveaux outils de
fabrication ultra-pre´cis ainsi que la mise au point de nouvelles technologies de litho-
graphie et de couches minces.
Paralle`lement, la caracte´risation des composants miniaturise´s est devenue indis-
pensable aux diffe´rentes e´tapes de fabrication. Le concepteur a besoin d’informa-
tions sur les performances du dispositif, l’expe´rimentateur a besoin de connaˆıtre
la composition du composant, et l’inge´nieur des proce´de´s doit avoir une confirma-
tion imme´diate des proprie´te´s e´lectriques, me´caniques, optiques ou chimiques du
micro-composant. En fait, la caracte´risation, ou l’analyse de de´faillance d’un micro-
syste`me, est du meˆme ordre de difficulte´ que sa fabrication. Les questions les plus
aborde´es par la caracte´risation sont la forme et la taille des structures. La micro-
scopie optique est un outil inte´ressant pour la caracte´risation morphologique de
structures de taille de plusieurs centaines de microme`tres jusqu’au microme`tre. Ce-
pendant, lorsqu’il s’agit de structures nanome´triques, la microscopie optique doit
eˆtre ge´ne´ralement substitue´e par des microscopes plus sophistique´s et plus adapte´s
a` ces tailles (ex : la microscopie e´lectronique ou la microscopie a` force atomique).
La de´termination de la composition chimique, de la structure me´canique ou de
la re´sistivite´ e´lectrique de films minces d’une e´paisseur de quelques atomes devient
aujourd’hui l’une des pre´occupations majeures. En effet, une meilleure compre´hen-
sion des phe´nome`nes physiques qui interviennent a` des e´chelles atomiques permet
une meilleure utilisation des nanomate´riaux et une meilleur inte´gration dans des
syste`mes plus petits et plus performants.
La mise au point de nouvelles technologies de fabrication et de nouveaux e´qui-
pements de caracte´risation a permis le de´veloppement d’une nouvelle ge´ne´ration de
composants tels que les transistors a` e´lectron unique, les dispositifs a` effet quantique,
les microcapteurs biologiques et chimique, les syste`mes micro ou nano e´lectrome´ca-
niques (MEMS ou NEMS). Ce sont particulie`rement les syste`mes MEMS qui vont
nous inte´resser dans ces travaux de the`se. Nous allons dans la suite de cette intro-





On appelle syste`me micro e´lectrome´canique ou MEMS (MicroElectroMechani-
cal System) dans le cadre le plus ge´ne´ral, tout e´le´ment (dispositif ou structure)
me´canique et e´lectrome´canique miniaturise´ fabrique´ en utilisant les technologies de
microfabrication associe´es aux dimensions microme´triques. Il est ge´ne´ralement ad-
mis qu’un MEMS est un e´le´ment qui posse`de au moins une dimension de quelques
centaines de nanome`tres a` quelques centaines de microme`tres. Les dispositifs MEMS
peuvent e´galement varier des structures relativement simples aux structures e´lectro-
me´caniques extreˆmement complexes avec plusieurs e´le´ments amovibles controˆle´s par
des syste`mes microe´lectroniques inte´gre´s. Le crite`re le plus important pour de´finir
un MEMS reste le fait qu’il posse`de au moins un e´le´ment avec une fonctionnalite´
me´canique.
Dans leur forme courante, les microsyste`mes inte`grent un ensemble de micro-
structures me´caniques, des microcapteurs, des microactionneurs et des composants
microe´lectroniques, tous re´alise´s sur une meˆme puce. Les microcapteurs et microac-
tionneurs sont les parties les plus caracte´ristiques dans un MEMS. Ce sont des
transducteurs, i.e. des dispositifs qui convertissent une e´nergie en une autre. Par
exemple, les transducteurs e´lectro-acoustiques convertissent une e´nergie e´lectrique
en une e´nergie acoustique.
2.2 Transducteurs e´lectro-acoustiques micro-usine´s
Les Transducteurs e´lectro-acoustiques micro-usine´s sont des dispositifs fabrique´s
selon les technologies des syste`mes microe´lectrome´caniques (MEMS) et qui ge´ne`rent
ou de´tectent des ondes acoustiques. Les amplitudes de vibration et les fre´quences
de re´sonance sont lie´es aux dimensions et aux proprie´te´s me´caniques de l’e´le´ment
mobile du syste`me. Lorsque la fre´quence de re´sonance du syste`me de´passe 20 kHz,
on parle de transducteurs ultrasonores.
Il existe deux cate´gories principales de transducteurs ultrasonores micro-usine´s
dans la litte´rature : les transducteurs pie´zoe´lectriques (pMUT : piezoelectric Micro-
machined Ultrasonic Transducers) et les transducteurs capacitifs (cMUT : capacitive
Micromachined Ultrasonic Transducers).
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CHAPITRE 2. TRANSDUCTEURS ACOUSTIQUES
2.2.1 Transducteurs pie´zoe´lectriques
Les pMUts sont des transducteurs micro-usine´s capables d’e´mettre et de rece-
voir des ondes acoustiques graˆce a` leur e´le´ment sensible de nature pie´zoe´lectrique.
La pie´zoe´lectricite´ est la proprie´te´ que posse`de certains mate´riaux cristallins de se
de´former en re´ponse a` une excitation e´lectrique, ou inversement la capacite´ de ge´ne´-
rer un courant en re´ponse a` l’application d’une contrainte externe sur la structure
cristallographique.
La version standard des transducteurs ultrasonores pie´zoe´lectrique sont les re´so-
nateurs de type FBAR (FBAR : Thin Film Bulk Acoustic Wave Resonators). Ce
sont des transducteurs a` ondes acoustiques de volume. Ils sont constitue´s d’un ﬁlm
pie´zoe´lectrique, situe´ en sandwich entre deux e´lectrodes me´talliques. L’ensemble est
situe´ au dessus d’un gap d’air qui permet une isolation acoustique des ondes sta-
tionnaires. Le de´veloppement des technologies de micro-usinage a ensuite permis
l’inte´gration des ﬁlms pie´zoe´lectriques dans des micro-structures et la re´alisation
des pMUTs.
Les pMUTs, dans leur forme la plus courante, sont constitue´s de membranes,
circulaires ou rectangulaires [2], forme´es d’une superposition d’une couche de SiO2
ou de Si3N4 et d’une couche mince d’un mate´riau pie´zoe´lectrique (AlN, ZnO, PZT).
Le ﬁlm pie´zoe´lectrique est connecte´ de part et d’autre avec des couches me´talliques.
Un exemple de structure typique d’un pMUT est repre´sente´ ﬁgure 2.1.
La ge´ne´ration des ondes ultrasonores par le pMUT re´sulte du mouvement en
ﬂexion de la membrane sous l’action d’une excitation e´lectrique. La re´ception des
ondes ultra-sonores s’eﬀectue graˆce a` l’eﬀet pie´zoe´lectrique inverse.
La plage de fre´quence accessible pour les pMUTs est comprise entre 20 kHz et
2 GHz et la dimension de leur surface active, entre plusieurs millime`tres et 150 μm.
Les records de fre´quence a` 2 GHz et de miniaturisation a` 150 μm ont e´te´ atteints
par le meˆme dispositif compose´ d’une couche active en ZnO, re´alise´ par Ndieguene
et al. [3].
Figure 2.1 – Repre´sentation de la structure d’un pMUT [4].
Les transducteurs pie´zoe´lectriques sont largement utilise´s dans les syste`mes d’e´cho-
graphie dans le controˆle non destructif et dans des applications me´dicales. De´velop-
pe´e depuis une quarantaine d’anne´e, la technologie des transducteurs pie´zoe´lectrique
est maintenant une technologie mature qui permet une bonne sensibilite´ et une bande
passante de 60 % a` 80%. Cependant, c’est une technologie couteuse et elle pre´sente
des inconve´nients qui peuvent eˆtre pe´nalisants pour certaines applications [5]. En ef-
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fet, les transducteurs pie´zoe´lectriques sont difficilement inte´grables dans les circuits
de la microe´lectronique et ils pre´sentent des limitations quant a` la ge´ome´trie et au
design de re´seaux de transducteurs. Plus particulie`rement, quand il s’agit de les inte´-
grer dans des matrices bidimensionnelles, il est difficile de connecter e´lectriquement
avec pre´cision chacun des e´le´ments de la matrice se´pare´ment [6].
2.2.2 Transducteurs capacitifs
Les transducteurs acoustiques capacitifs micro-usine´s (cMUT : capacitive Micro-
machined Ultrasonic Transducers) sont des dispositifs base´s sur l’attraction e´lec-
trostatique entre une e´lectrode mobile et une e´lectrode fixe. En transmission, la
membrane est force´e a` vibrer en flexion sous l’action d’une tension alternative. En
re´ception, la membrane vibre en fonction de l’onde de pression incidente. La modu-
lation de capacite´ due au de´placement de la membrane est utilise´e pour de´tecter le
signal.
Les composants principaux qui constituent un cMUT sont la cavite´, la mem-
brane et l’e´lectrode. En utilisant les technologies standard de la microe´le´ctronique,
un cMUT est compose´ d’une membrane me´tallise´e (e´lectrode mobile) suspendue au
dessus d’un substrat de silicium fortement dope´ (e´lectrode fixe). Ge´ne´ralement, une
faible e´paisseur d’isolant est rajoute´ au dessus de l’e´lectrode infe´rieure afin d’e´viter
les court-circuits en cas de contact entre les deux e´lectrodes. Une illustration de la
structure d’un cMUT est pre´sente´e dans la figure 2.2. Graˆce a` une telle structure,
plusieurs cMUTs peuvent eˆtre connecte´s en paralle`le et inte´gre´s dans des matrices
de formes et de tailles diffe´rentes. La sensibilite´ de tels re´seaux de transducteurs est
directement lie´e au nombre de cMUTs qui les constituent. La fre´quence de re´sonance
est lie´e a` la taille de chaque e´le´ment cMUT [5].
Figure 2.2 – Repre´sentation sche´matique d’un transducteur acoustique capacitif.
Le de´veloppement des cMUTs a connu une forte croissance durant la dernie`re
de´cennie. En plus de leur large bande passante (qui de´passe les 100 %) et de leur
facteur de transmission important [7] qui permet une re´solution ame´liore´e et un
grand rapport signal sur bruit, leurs fre´quences de re´sonance sont e´leve´es dans des
conditions de fonctionnement similaires a` celles de l’eau et des tissus biologiques [5,8].
Ces caracte´ristiques constituent un atout majeur pour les cMUTs et leur procurent
un grand potentiel par rapport aux transducteurs pie´zoe´lectriques, particulie`rement
dans le domaine de l’imagerie me´dicale [9].
D’autre part, principalement fabrique´s avec des mate´riaux standards de la micro-
e´lectronique, il est possible de les re´aliser sur un meˆme substrat que les circuits de
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lecture et de commande, diminuant ainsi les capacite´s parasites dues a` la connectique
[10]. Ils consomment moins d’e´nergie que les pMUTs et ils ont un faible couˆt de
fabrication [11]. En outre, graˆce a` leur large surface active et a` leur faible masse,
leur inte´gration dans des matrices a` grande e´chelle permet d’avoir une sensibilite´
ine´gale´e [12].
A Technologies de fabrication
Un des premiers proce´de´s de fabrication de cMUT a e´te´ mis en place par l’e´quipe
de Khuri-Yakub en 1994 [13]. Le cMUT est constitue´ d’un substrat de silicium for-
tement dope´, d’une couche sacrificielle de SiO2 et d’une membrane de nitrure de
silicium de´pose´e par LPCVD (Low Pressure Chemical Vapor Deposition) et recou-
verte d’une fine couche d’or de´pose´e par e´vaporation. Des trous de 3 µm de diame`tre
ont e´te´ ouverts dans la membrane pour pouvoir acce´der a` la couche de SiO2 et libe´-
rer la membrane par gravure humide. Les dimensions caracte´ristiques obtenues pour
de tels cMUTs sont 0.75 µm d’e´paisseur de la membrane, 27 µm de diame`tre de la
membrane et 1 µm de gap d’air entre la membrane et le substrat. Une fre´quence de
re´sonance de 1.8 MHz a e´te´ mesure´e [14].
Cette technique de micro-usinage de surface s’est ensuite largement re´pandue et
a e´te´ utilise´e par plusieurs e´quipes dans le but de re´aliser des cMUTs de tailles et
de mate´riaux diffe´rents [5, 15–17].
Une deuxie`me technique issue des technologies de micro-usinage de volume a e´te´
paralle`lement utilise´e en 1995 afin de re´aliser des cMUTs en silicium [18]. Le principe
consiste a` recouvrir une plaque fine isolante d’un film conducteur. L’ensemble est
ensuite fixe´ sur une plaque me´tallique micro-usine´e qui pre´sente des cavite´s. Les deux
plaques ainsi assemble´es peuvent eˆtre conside´re´es comme une se´rie de membranes
suspendues juxtapose´es. L’ensemble des membranes obtenues pre´sente une e´paisseur
qui varie de 2.5 et 12.6 µm et un diame`tre de 40 µm. Les fre´quences de re´sonance
de telles membranes sont comprises entre 100 kHz et 20 MHz.
Inspire´e des technologies de micro-usinage de volume, l’utilisation des techno-
logies de collage de substrat SOI (Silicon On Insulator) a re´cemment e´merge´ en
tant que me´thode prometteuse pour la fabrication des cMUTs. Ceci consiste a` coller
dans des conditions de tempe´rature et de pression controˆle´es une plaque de SOI
(Si/SiO2/Si) sur une substrat de silicium standard qui pre´sente des cavite´s de dif-
fe´rentes tailles et formes. Les couches sacrificielles de SiO2 et de Silicium pre´sentes
sur la plaque SOI sont ensuite grave´es. Les membranes suspendues de silicium sont
ensuite me´tallise´es. Cette technique est plus reproductible que les techniques de
micro-usinage de surface puisqu’aucune e´tape de gravure n’est ne´cessaire pour libe´-
rer les membranes, souvent conside´re´e comme e´tape critique dans la fabrication des
MEMS. Cette technologie de collage a e´te´ utilise´e dans la litte´rature pour re´aliser
des cMUTs dont les membranes vibrantes posse`dent un diame`tre allant de 12 a` 750
µm et une e´paisseur allant de 0.4 a` 4.5 µm. La fre´quence de re´sonance de telles
structures peut atteindre 50 MHz [19,20].
L’inte´gration des cMUTs dans les circuits inte´gre´s ne´cessite que les proce´de´s
de fabrication soient compatibles avec les technologies CMOS. Le crite`re principal
est une tempe´rature de fabrication qui ne de´passe pas les 400 ◦C. Ceci impose des
contraintes quant aux proce´de´s de de´poˆt des films minces qui doivent se de´rouler a`
faible tempe´rature et aux mate´riaux utilise´s. Des exemples de proce´de´s de fabrication
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de cMUTs compatibles avec les technologies CMOS ont e´te´ de´veloppe´s dans [21–24].
Les membranes sont souvent constitue´es de films de SixNy de´pose´s par PECVD
(Palsma Enhanced Physical Vapor Deposition) et recouverts de couches me´talliques.
B Domaines d’application
Dans les applications acoustiques, un des plus grands avantages d’utiliser les
cMUTs est leur capacite´ a` eˆtre utilise´s en immersion [10, 25–27]. En effet, dans ce
cas, les cMUTs ont une bande passante plus large que celle des pMUTs [25]. Cette
large bande passante est directement lie´e a` la structure du cMUT ; la membrane fine
encastre´e sur les bords a une faible impe´dance me´canique, ce qui lui permet d’avoir
une impe´dance acoustique adapte´e a` l’impe´dance caracte´ristique du milieu, et donc
une bande passante plus large [28].
Graˆce a` la facilite´ de fabrication des matrices de transducteurs dans diffe´rentes
formes et diffe´rentes configurations, les cMUTs sont utilise´s pour plusieurs applica-
tions e´mergentes tels que l’imagerie me´dicale par ultrasons [5, 29–33], le de´pistage
et le traitement du cancer en utilisant des ondes ultrasons de grande intensite´ [34],
la mesure du flux sanguin [35], le controˆle non destructif [36, 37], le chauffage par
ultrasons [38], les microcapteurs chimiques ou biologiques [39, 40], la transmission
de puissance [41], la the´rapie par ultrasons [42,43] et l’imagerie 3-D [44].
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Chapitre 3
Vers une miniaturisation des
cMUTs
3.1 Besoin technologique
Le de´veloppement d’une imagerie acoustique hautement re´solue suscite l’inte´-
reˆt dans diffe´rents domaines d’application allant de la me´decine au controˆle non
destructif des structures.
La queˆte d’une imagerie assez re´solue pour observer des de´tails de taille microme´-
trique ne´cessite le de´veloppement d’une nouvelle ge´ne´ration de cMUTs de fre´quence
de re´sonance e´leve´e [45,46]. En effet, pour avoir une re´solution late´rale ade´quate, il
faut que la longueur d’onde utilise´e soit du meˆme ordre de grandeur que les e´chelles
caracte´ristiques du milieu observe´. La longueur d’onde λ est fonction de la vitesse du
son dans le milieu conside´re´ c (a` tempe´rature et pression ambiantes, cair = 343 m.s
−1
et ceau = 1480 m.s
−1) et de la fre´quence de l’onde f . La relation entre ces grandeurs
s’e´crit sous la forme λ = c/f . En plus de la fre´quence de re´sonance, la bande pas-
sante est une caracte´ristique des syste`mes re´sonants. L’augmentation de la bande
passante du signal ultrasonore ame´liore la re´ponse temporelle du syste`me, ame´lio-
rant ainsi sa re´solution axiale [16]. A titre d’exemple, avec un syste`me d’imagerie
d’une fre´quence de 50 MHz et d’une bande passante de 100%, des objets de dimen-
sions late´rales voisines de la longueur d’onde (30 µm (eau), 7 µm (air)) peuvent eˆtre
re´solus [16].
Une re´solution late´rale de 1 µm dans l’air ne´cessite la ge´ne´ration d’une onde
acoustique a` une fre´quence de re´sonance de 350 MHz. A notre connaissance, a` l’heure
actuelle il n’existe pas de cMUTs capables de ge´ne´rer une telle fre´quence.
La fre´quence de re´sonance d’un cMUT de´pend de plusieurs parame`tres tels que la
taille de la membrane, son e´paisseur et le choix des mate´riaux qui la constituent. Les
dimensions de la membrane doivent eˆtre du meˆme ordre de grandeur que les e´chelles
caracte´ristiques du milieu observe´. Pour un mate´riau et une e´paisseur donne´s, la
fre´quence de re´sonance d’une membrane circulaire est inversement proportionnelle
a` la taille de son rayon [47]. D’autre part, pour une meˆme fre´quence de re´sonance, il
a e´te´ de´montre´ que la bande passante d’un cMUT est plus large lorsque le rayon de
la membrane est plus petit [48]. En effet, pour avoir une meˆme fre´quence de re´so-
nance, la diminution du rayon de la membrane ne´cessite de diminuer son e´paisseur.
Ceci engendre une diminution de la masse totale de la membrane et donc une aug-
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mentation de sa bande passante (inversement proportionnelle a` la masse). La figure
3.1 repre´sente les re´sultats des simulations e´le´ments finis, effectue´es par Yaralioglu
et al., de la re´ponse fre´quentielle de membranes circulaires de meˆme fre´quence de
re´sonance fixe´e a` 10 MHz et de rayons diffe´rents qui varient de 14 a` 26 µm [48].
Figure 3.1 – Re´ponse fre´quentielle de membranes de tailles diffe´rentes. La membrane
dont le rayon est le plus large (26 µm) pre´sente la bande passante la plus faible. Figure
issue des travaux de Yaralioglu et al. [48].
En choisissant une membrane de taille microme´trique et en ajustant les autres
parame`tres, des cMUTs peuvent eˆtre conc¸us pour ope´rer a` une fre´quence de re´so-
nance de quelques centaines de me´gahertz voire jusqu’a` 1 GHz avec une large bande
passante.
En plus du challenge de re´alisation technologique, une des difficulte´s majeures
directement lie´e a` la miniaturisation du cMUT est la diminution du rapport signal
sur bruit (SNR) en re´ception. Afin de caracte´riser de tels syste`mes en laboratoire, la
mesure du signal en re´ception se fait par la mesure du de´placement de la membrane.
Une amplitude de de´placement nanome´trique est difficilement mesurable avec une
re´solution spatiale ade´quate lorsqu’il s’agit d’une surface d’e´tude microme´trique. En
effet, la majorite´ des moyens de caracte´risation des MEMS et des CMUTs sont base´s
sur l’interfe´rome´trie optique. C’est souvent avec ces moyens d’interfe´rome´trie optique
que sont mesure´s l’amplitude de vibration, la fre´quence de re´sonance et le facteur
de qualite´ des MEMS [49–51] et des cMUTs [20, 52–55]. Bien que ces me´thodes
permettent des mesures d’amplitude de vibration de quelques nanome`tres [20], leur
re´solution spatiale est limite´e par le crite`re de Rayleigh. Un faisceau de longueur
d’onde optique dans le violet (400 - 446 nm) est ne´cessaire pour observer une di-
mension critique de 500 nm. Ces techniques fournissent des mesures moyennes sur
une surface minimale de 0.5 x 0.5 µm2. Le de´veloppement de moyens de caracte´ri-
sation e´lectrome´canique adapte´s aux dimensions microme´triques est ne´cessaire pour
une meilleure compre´hension du comportement de telles structures.
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3.2 Objectifs de la the`se
Le de´veloppement d’une nouvelle ge´ne´ration de transducteurs acoustiques ca-
pacitifs de taille microme´trique (µcMUT) est un projet de grande envergure qui
ne´cessite des e´tudes multidisciplinaires des diffe´rents aspects du syste`me tels que
l’acoustique, la microfluidique, l’e´lectronique d’inte´gration, l’e´lectronique de de´tec-
tion, le traitement de signal, la me´canique, la physique des mate´riaux ainsi que de
l’interaction entre ces diffe´rents aspects.
Notre projet de the`se se situe dans une phase amont du proce´de´ de de´velop-
pement du µcMUT. Une des proble´matiques principales lie´es a` la miniaturisation
du cMUT est la diminution du rapport signal sur bruit du syste`me. Un premier
objectif de la the`se est de dimensionner le µcMUT dans le but de maximiser le si-
gnal acoustique e´mis par le transducteur. Un signal plus important est e´quivalent
a` une amplitude plus importante du de´placement de la membrane (e´le´ments actifs
du µCMUT) sous l’action d’un champ e´lectrostatique. Nos travaux de the`se seront
articule´s autour du de´placement des membranes dans un re´gime statique, inde´pen-
dant du temps. Nous pre´senterons l’e´tude the´orique re´alise´e afin d’identifier le roˆle
des parame`tres me´caniques et morphologiques de la membrane dans l’amplitude de
de´placement. Cette e´tude permettra de de´terminer les mate´riaux ade´quats pour la
re´alisation des membranes suspendues. Le choix de chaque mate´riau ne´cessitera la
mise en place d’un proce´de´ technologique en vue de la fabrication d’une membrane
suspendue et son inte´gration dans le µcMUT. Une part importante des travaux de
the`se a e´te´ de concevoir diffe´rents proce´de´s de fabrication associe´s aux mate´riaux
pre´ce´demment se´lectionne´s et de re´aliser des membranes suspendues qui re´pondent
aux crite`res fixe´s lors de l’e´tape de dimensionnement du micro transducteur acous-
tique. Un protocole de caracte´risation me´canique des diffe´rentes membranes a e´te´
e´tabli afin d’une part, d’estimer leurs proprie´te´s me´caniques, et d’autre part, de
mesurer in situ leur amplitude de de´formation sous l’action d’une force e´lectrosta-
tique. Des conclusions quant a` la possibilite´ d’anticiper le comportement effectifs




Dans ce manuscrit nous traiterons trois phases principales de l’e´tude du micro-
transducteur acoustique capacitif : (i) le dimensionnement du µcMUT (ii) la concep-
tion du proce´de´ de fabrication et la re´alisation technologique (iii) la caracte´risation
du comportement e´lectrome´canique.
Nous de´buterons notre e´tude par une approche the´orique qui a pour but de di-
mensionner le µcMUT afin de maximiser le de´placement d’une membrane de taille
microme´trique sous l’action d’un champ e´lectrostatique. En se basant sur des e´le´-
ments de la me´canique des milieux continus, une analyse du comportement e´lec-
trome´canique du transducteur acoustique sera re´alise´e. Cette e´tude nous permettra
d’identifier la part de contribution de chacun des parame`tres physiques et mor-
phologiques de la membrane dans l’e´volution de son amplitude de de´placement.
La diminution du module de rigidite´ des membranes, grandeur proportionnelle au
module d’Young du mate´riau et au cube de l’e´paisseur de la membrane, se re´ve`-
lera comme un crite`re essentiel pour l’augmentation de l’amplitude du de´placement.
Cette approche the´orique de´bouchera sur une premie`re se´lection des dimensions et
des mate´riaux susceptibles d’eˆtre utilise´s pour la re´alisation des membranes. Les
re´seaux de nano-mate´riaux unidimensionnels (ex : nanotubes de carbone), les nano-
mate´riaux bidimensionnels (ex : graphe`ne, graphe`ne oxyde´) ainsi que les mate´riaux
tridimensionnels en couche ultra-mince (ex : silicium, diamond-like carbon) seront
identifie´s comme des candidats prometteurs pour cette application.
La deuxie`me partie concerne la conception des proce´de´s technologiques et la
re´alisation des membranes suspendues de taille microme´trique et d’e´paisseur na-
nome´trique en utilisant les mate´riaux identifie´s dans la partie pre´ce´dente. Chacun
des mate´riaux ne´cessite un proce´de´ technologique spe´cifique. Nous de´taillerons ainsi
les e´tapes des proce´de´s technologiques propres a` chacun d’eux, de la fabrication
du mate´riau a` l’obtention d’une membrane suspendue fonctionnelle. Des caracte´ri-
sations morphologiques seront paralle`lement re´alise´es afin d’e´valuer la qualite´ des
membranes. Une e´tude comparative entre les diffe´rents proce´de´s de fabrication, en
terme d’inte´grabilite´, de reproductibilite´ et de rendement, sera re´alise´e en guise de
bilan a` cette partie.
La troisie`me partie est articule´e autour de la caracte´risation e´lectrome´canique
des nano-membranes suspendues dans le but d’estimer d’une part leur module de
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rigidite´, et de mesurer d’autre part leur amplitude de de´placement effective sous
l’action d’un champ e´lectrostatique. Apre`s une e´tude bibliographique des me´thodes
d’estimation du module de rigidite´, nous identifierons la me´thode base´e sur l’utili-
sation de la microscopie a` force atomique pour mesurer la constante de raideur des
membranes. Une mode´lisation nume´rique (e´le´ments finis) adapte´e a` la ge´ome´trie et
aux contraintes me´caniques de nos membranes sera de´veloppe´e et nous permettra
d’estimer le module de rigidite´ a` partir de la constante de raideur mesure´e. En-
suite, nous mettrons en place et nous validerons un protocole de mesure adapte´ aux
structures suspendues, qui permet de mesurer in situ l’amplitude de de´formation en
chaque point d’une membrane suspendue sous l’action d’une force e´lectrostatique
avec une re´solution late´rale et axiale nanome´trique. Une me´thode innovante base´e
sur l’estimation du module de rigidite´ de membrane suspendue a` partir du de´place-
ment e´lectrostatique sera propose´e. Les re´sultats seront compare´s avec ceux issus de
la me´thode classique de mesure de la constante de raideur. Nous conclurons cette
partie par un bilan comparatif des performances des diffe´rentes membranes e´tudie´es
en terme d’amplitude de de´placement afin de de´duire les meilleurs candidats pour
la fabrication des µcMUTs.
Cette dernie`re partie sera suivie d’une conclusion ge´ne´rale ainsi que des diffe´rents








Cette partie est une approche the´orique qui a pour but de dimensionner le micro-
transducteur acoustique dont l’e´le´ment actif est une membrane suspendue de taille
microme´trique soumise a` l’action d’un champ e´lectrostatique. La possibilite´ de carac-
te´riser e´lectriquement les dispositifs e´lectrome´caniques envisage´s de´pend fortement
du support de test. Nous allons commencer par pre´senter le dispositif a` re´aliser.
Nous de´finirons ensuite les objectifs relatifs au dimensionnement de ce dispositif.
1.1 Pre´sentation du dispositif
Pour ces e´tudes amont, nous utiliserons un support de test de´ja` existant, dont les
dimensions microme´triques conviennent pour nos essais technologiques. Ce support
de test est compose´ d’un substrat de Si (n++)/SiO2 (200 nm), qui comporte sur
sa face avant des paires d’e´lectrodes de Cr (5 nm)/Au (100 nm). Ces e´lectrodes
sont rectangulaires de 1 mm de longueur et de 150 µm de largeur. Les e´lectrodes
sont espace´es par une distance l qui varie de 1.2 a` 5 µm. Les membranes que nous
e´tudierons seront positionne´es sur les paires d’e´lectrodes. Le SiO2 de 200 nm en
dessous des membranes sera ensuite grave´ et les membranes seront suspendues au
dessus d’un gap d’air. Des sche´mas de la disposition des diffe´rentes e´lectrodes et
de l’empilement technologique du support de test ainsi qu’une repre´sentation de la
membrane suspendue apre`s gravure du SiO2 sont pre´sente´s figure 1.1.
L’utilisation de tels supports de test induit des contraintes initiales quant a` la
forme de la surface suspendue (rectangulaire), quant a` sa largeur l (de 1.2 a` 5 µm)
et quant a` la profondeur du gap d’air qui se´pare la membrane du substrat apre`s
gravure du SiO2 (d0 = 200 nm).
Il est important de noter que notre e´tude dans le cadre de cette the`se n’est pas
limite´e au cas des membranes de´pose´es sur les supports de test de´crit ci-dessus.
Elle est, bien au contraire, ge´ne´ralisable sur tout type de membranes suspendues
rectangulaires, quelque soit leur mode de fabrication et les circuits sur lesquelles
elles sont de´veloppe´es.
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Figure 1.1 – Repre´sentations sche´matiques du support de test (A) L’ensemble des motifs
du support de test avec des e´lectrodes espace´es de diﬀe´rentes largeurs l. (B) Vue de proﬁl
du support de test, empilement technologique. (C) Vue en perspective du support de test.
(D) Sche´ma d’une membrane suspendue entre les e´lectrodes apre`s gravure du SiO2.
1.2 Objectifs
L’objectif de cette partie est de dimensionner le μcMUT dans le but d’avoir
un de´placement maximal de la membrane de taille microme´trique, e´le´ment actif du
μcMUT, sous l’action d’un champ e´lectrostatique.
Nous de´buterons notre e´tude par une approche analytique, base´e sur des e´le´ments
de la me´canique des milieux continus, du de´placement d’une membrane rectangulaire
sous l’action d’une force e´lectrostatique. Le de´placement sera exprime´ en fonction de
la force e´lectrostatique applique´e, ainsi que des diﬀe´rentes dimensions et proprie´te´s
me´caniques de la membrane. Nous identiﬁerons ainsi la contribution de chacun des
parame`tres physiques et morphologiques de la membrane dans l’e´volution de son
amplitude de de´placement. Cette e´tude nous permettra ensuite de se´lectionner les







2.1 Proble´matique et de´finitions
L’objectif de cette partie est d’approcher analytiquement le de´placement d’une
membrane rectangulaire sous l’action d’une force e´lectrostatique. Ce de´placement
doit eˆtre exprime´ en fonction des dimensions caracte´ristiques du dispositif, du mo-
dule d’Young et du coefficient de Poisson de la membrane ainsi que de la force
e´lectrostatique qui lui est applique´e.
Dans la suite de ce manuscrit, le terme ”membrane” sera assimile´ aux termes
”plaque mince” lorsqu’il s’agit du contexte de la me´canique.
Nous conside´rons une membrane rectangulaire de longueur L, de largeur l et
d’e´paisseur h. Le mate´riau qui constitue la membrane a un module d’Young E et un
coefficient de Poisson ν. La membrane est suspendue au dessus d’un gap d’air qui la
se´pare d’une distance d0 de l’e´lectrode en face arrie`re. Sous l’action d’une diffe´rence
de potentiel V entre la membrane et l’e´lectrode arrie`re, un champ e´lectrostatique est
ge´ne´re´ et une charge e´lectrostatique surfacique de part et d’autre du condensateur
ainsi forme´. La membrane est attire´e vers l’e´lectrode arrie`re sous l’action de la force
e´lectrostatique F et subit ainsi une de´formation qu’on notera w. Cette de´formation
atteint une amplitude maximale w0 au centre de la membrane. La figure 2.1 repre´-
sente une vue de coupe de la structure du cMUT. La liste des diffe´rents parame`tres
identifie´s est repre´sente´e dans le tableau 2.1.
2.2 Hypothe`ses et conside´rations
On conside`re la membrane e´tudie´e comme une plaque mince, e´lastique, homo-
ge`ne et isotrope. L’hypothe`se de plaque mince est ge´ne´ralement conside´re´e comme
valable dans le cas ou` le rapport largeur/e´paisseur de la plaque est supe´rieur a` 20.
Dans notre cas, nous avons une membrane de largeur minimale de 1.2 µm et nous
envisageons de re´aliser des membranes avec une e´paisseur nanome´trique. Dans ces
conditions, l’hypothe`se de la plaque mince est ve´rifie´e. Les hypothe`ses d’e´lasticite´,
d’homoge´ne´ite´ et d’isotropie sont lie´es au mate´riau qui constitue la membrane.
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Figure 2.1 – Vue de coupe de la structure du cmut.
Dans cette e´tude, nous allons nous placer dans le re´gime line´aire du mouvement
de la plaque, ceci veut dire que nous n’allons nous inte´resser qu’au cas ou` le de´pla-
cement de la plaque en ﬂexion est infe´rieur a` son e´paisseur. L’e´quation d’une plaque
mince, en conside´rant ces hypothe`ses, est donne´e par Kirchoﬀ-Love [56,57]








ρ est la masse volumique de la membrane, t est la variable temps, F est la force
e´lectrostatique par unite´ de surface et ∇ est l’ope´rateur nabla. Le de´veloppement
de ∇4w(x, y) peut eˆtre exprime´ sous la forme
















h E´paisseur de la membrane
E Module d’e´lasticite´, dit d’Young
ν Coeﬃcient de Poisson
ρ Masse volumique




V Diﬀe´rence de potentiel
F Force e´lectrostatique surfacique
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Notre e´tude concerne le comportement de la membrane sous l’action d’une ten-
sion de polarisation continue, i.e en re´gime statique. Ceci implique que l’e´tude est
inde´pendante du temps. Le terme ∂2w/∂2t de l’e´quation 2.1 peut ainsi eˆtre supprime´.
Nous nous mettons dans le cas ou` la longueur de la plaque est largement supe´-
rieure a` sa largeur (L l). Dans ce cas, nous pouvons conside´rer que la de´formation
de la plaque est inde´pendante de la direction y. Le proble`me tridimensionnel peut
ainsi eˆtre ramene´ a` un proble`me bidimensionnel ou` la de´formation w(x, y) de´pend
uniquement de la position selon l’axe x (i.e w(x, y) = w(x)).
Apre`s simplification de l’e´quation 2.1 d’une plaque mince, en conside´rant l’hy-







Soit d0 le gap d’air au dessus duquel la membrane est suspendue. La de´formation
w(x) de la membrane n’e´tant pas uniforme, la force e´lectrostatique de´pend de la
position x le long de la membrane. Cette force peut eˆtre exprime´e en fonction de
la tension de polarisation V et de la distance d0 − w(x) qui se´pare la membrane de
l’e´lectrode arrie`re en chaque position x.
F (x) =
V 2
2(d0 − w(x))2 (2.5)
ou`  est la permittivite´ die´lectrique de l’air.
Dans le cadre du re´gime line´aire du mouvement de la membrane, le de´placement
e´lectrostatique w(x) est infe´rieur a` l’e´paisseur nanome´trique h. Le de´placement w(x)
peut donc eˆtre conside´re´ comme ne´gligeable devant la profondeur du gap d’air d0
(i.e w(x)  d0). Avec un de´veloppement limite´ a` l’ordre 1, la force surfacique F (x)
peut eˆtre approxime´e a`










2.4.1 Cas d’une force line´aire
L’e´quation analytique qui re´git le de´placement de la membrane sous l’action
d’une tension de polarisation continue V, est obtenue en substituant F(x) par son














α(x−l/2) + C2e−α(x−l/2) + C3eiα(x−l/2) + C4e−iα(x−l/2) (2.8)
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Les coeﬃcients Ci (1 ≤ i ≤ 4) de´pendent des conditions aux limites aux bords de la
membrane.
Nous conside´rons que la membrane est encastre´e de part et d’autre des e´lectrodes
sur lesquelles elle est ﬁxe´e (voir ﬁgure 2.2).Ces conditions aux limites se traduisent







En utilisant les quatre conditions aux limites exprime´es par l’e´quation 2.10 et en les
inte´grant dans l’e´quation 4.9, les coeﬃcients Ci (1≤ i ≤ 4) sont obtenus.
Les coeﬃcients Ci sont exprime´s en fonction de D, l, d0, V et . Les expres-
sions analytiques des diﬀe´rents Ci seront pre´sente´s en annexe. Apre`s simpliﬁcation,
l’e´quation du de´placement de la membrane sous l’action d’une tension de polarisa-
tion continue est de´ﬁnie pour tout x entre 0 et l comme
w(x) = −d0
2
+ 2C1cosh(α(x− l/2)) + 2C3cos(α(x− l/2)) (2.11)
Figure 2.2 – Vue de coupe de la structure du cMUT. La membrane de longueur L et
de largeur l est suspendue au dessus d’un gap d’air. Les bords de part et d’autre des
e´lectrodes sont conside´re´s encastre´s.
2.4.2 Cas d’une force constante
Le cas d’une force constante correspond aux expe´riences ou` la force applique´e
est uniforme sur toute la surface de la membrane. Ceci est valable par exemple dans
le cas ou` la force applique´e est sous forme d’une diﬀe´rence de pression (bulge test)
[58–60]. Cependant, dans le cas ou` la force est de type e´lectrostatique, l’amplitude
de celle-ci de´pend du de´placement w(x) de la membrane. Ici, nous allons calculer
le de´placement de la membrane rectangulaire sous l’action d’une force uniforme et
nous allons ensuite le comparer avec le cas pre´ce´demment e´tudie´ d’une force qui
de´pend du de´placement.
Conside´rer que la force e´lectrostatique ne de´pend pas du de´placement w(x) de
la membrane revient a` ne conside´rer que le de´veloppement limite´ a` l’ordre ze´ro de
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l’e´quation 2.6. La re´solution de l’e´quation diffe´rentielle 2.4, en utilisant les conditions
aux limites de l’e´quation 2.10, devient ainsi plus imme´diate . Le re´sultat s’e´crit alors
sous la forme
w(x) =




Nous avons utilise´ les e´quations 2.12 et 4.9 pour calculer le profil de de´placement
de membranes de meˆmes proprie´te´s morphologiques (l, h) et me´caniques (E, ν),
soumises a` une meˆme tension de polarisation. Les re´sultats de calcul montrent que
l’approximation d’une force constante sous-estime l’amplitude du de´placement de
la membrane. L’erreur relative entre les deux profils est calcule´e en fonction de la
tension de polarisation applique´e sur la membrane. Cette erreur est relativement
faible pour les faibles tensions et devient importante lorsque la tension augmente.
Un exemple de profils calcule´s, pour une membrane de largeur l = 1 µm , de
module d’Young E = 200 GPa, d’e´paisseur h = 10 nm soumise a` une tension de
polarisation V = 20 V, est repre´sente´ figure 2.3. En 2.3(a) sont repre´sente´s les
profils de de´placement d’une membrane sous l’action d’une force e´lectrostatique lie´e
a` une charge uniforme´ment re´partie (e´quation 2.12) et d’une force e´lectrostatique
qui de´pend du de´placement w(x) (e´quation 4.9). En 2.3(b) est repre´sente´e l’erreur
relative entre les deux mode`les en fonction de la tension de polarisation. Dans ces
conditions, l’erreur devient significative (> 10 %) a` partir de 25 V.
(a) (b)
Figure 2.3 – (a) Les profils de de´placement d’une membrane de largeur l = 1 µm ,
de module d’Young E = 200 GPa, d’e´paisseur h = 10 nm soumise a` une tension de
polarisation V = 20 V. En bleu, la force e´lectrostatique est conside´re´e constante (e´quation
2.12). En rouge, la force de´pend du de´placement w(x) (e´quation 4.9).(b) E´volution de
l’erreur relative, entre le mode`le d’une force constante et celui d’une force qui de´pend
line´airement du de´placement w(x), en fonction de la tension de polarisation.
Dans la suite de notre e´tude, nous allons conside´rer l’expression (e´quation 4.9)
du de´placement qui correspond a` une force e´lectrostatique qui de´pend line´airement
du de´placement w(x).
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2.5 Dimensionnement du micro-transducteur
L’expression analytique du de´placement w(x) (e´quation 2.4) d’une membrane
sous l’action d’une force e´lectrostatique montre que les proprie´te´s me´caniques du
mate´riau (E, ν), l’e´paisseur de la membrane (h), sa largeur (l) ainsi que la force
e´lectrostatique (F ) jouent un roˆle dans le de´placement de la membrane. Le but de
cette partie est d’e´valuer la contribution de chacun de ces parame`tres physiques et
morphologiques dans ce de´placement. Les calculs seront re´alise´s en utilisant le logiciel
Matlab. Afin d’e´tudier la contribution de chacun des parame`tres cite´s ci-dessus, le
profil du de´placement est calcule´ en fixant les autres parame`tres et en faisant varier
le parame`tre en cours d’e´tude.
2.5.1 Influence de la ge´ome´trie
La majorite´ des transducteurs acoustiques capacitifs de la litte´rature sont de
forme circulaire [44, 61–63]. Une membrane circulaire avec des bords encastre´s est
l’e´le´ment mobile de ces transducteurs. En conside´rant que la force e´lectrostatique
applique´e sur la membrane est constante, l’expression du de´placement en chaque






B e´tant de´fini tel que B = V2/2Dd20 et R e´tant le rayon de la membrane.
Nous avons trace´ les profils de de´placement d’une membrane circulaire et d’une
membrane rectangulaire avec un meˆme module de rigidite´, une largeur e´gale au
diame`tre et une meˆme force e´lectrostatique (cf. figure 2.4). Pour que les expressions
des de´placements puissent eˆtre compare´s, nous avons conside´re´, uniquement ici, le
cas ou` la force e´lectrostatique est inde´pendante du de´placement (e´quation 2.12).
Les courbes obtenues montrent que la membrane de forme rectangulaire avec les
conditions aux limites telles que de´finies plus haut, a une amplitude de de´placement
trois fois plus importante que celle d’une membrane de forme circulaire encastre´e
sur les bords.
Figure 2.4 – Profils de de´placement de deux membranes de meˆmes parame`tres
E = 400 GPa, ν = 0.3, h = 10 nm, l = 2R = 1 µm, d0 = 200 nm, sous l’action d’une
tension V = 20 V. En rouge, membrane rectangulaire, en bleu, membrane circulaire.
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2.5.2 Influence de la force e´lectrostatique
Nous allons utiliser l’e´quation 4.9 pour calculer le de´placement d’une membrane
rectangulaire dont la largeur, l’e´paisseur, le module d’Young et le coefficient de
Poisson sont fixe´s. Seul le parame`tre F (d0, V ) qui de´signe la force e´lectrostatique
est variable. E´tant donne´ que la profondeur du gap d0 est fixe´e a` 200 nm sur nos
supports de test, nous agissons uniquement sur la valeur de la tension de polarisation
continue V. Les re´sultats des calculs montrent que pour une tension V donne´e, le
de´placement de la membrane atteint une valeur maximale en son milieu (en x = l/2).
Cette valeur de de´formation maximale augmente lorsque la tension de polarisation
augmente.
Des exemples de profils de de´placement d’une membrane de largeur l = 1 µm,
de module d’Young E = 200 GPa, de coefficient de Poisson ν = 0.3 et d’e´paisseur
h = 10 nm, sous l’action de diffe´rentes tensions de polarisation (5, 10 et 15 V)
sont repre´sente´s figure 2.5(a). La figure 2.5(b) montre l’e´volution de l’amplitude de
de´formation au milieu de la membrane en fonction de la tension de polarisation qui
lui est applique´e. On a calcule´ des amplitudes de de´placement maximales pour une
telle membrane de 0.4 et 3.6 nm pour des tensions de 5 et 15 V respectivement.
(a) (b)
Figure 2.5 – (a) Profils du de´placement de la membrane en fonction de la position x
pour diffe´rentes tensions de polarisation. (b) Profil du de´placement maximal enregistre´
au centre de la membrane en fonction de la tension de polarisation applique´e. Les autres
parame`tres sont fixe´s a` E = 200 GPa, ν = 0.3, h = 10 nm, d0 = 200 nm et l = 1 µm.
2.5.3 Influence de la largeur du gap
Un des objectifs que nous nous sommes donne´s est de re´aliser un micro-transducteur
acoustique de taille microme´trique. La largeur de la membrane doit donc eˆtre de
l’ordre du microme`tre. Nos supports de test disposent d’e´lectrodes se´pare´es par une
distance qui varie de 1.2 a` 1.8 µm. Toutes les membranes auront donc une largeur
comprise dans ces valeurs. Les re´sultats de calcul de de´placement montrent que pour
des membranes d’e´paisseur, de module d’Young et de coefficient de Poisson iden-
tiques, soumises a` une meˆme tension de polarisation, les membranes les moins larges
ont l’amplitude de de´placement la moins importante. L’amplitude de de´placement
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obtenue par les approximations analytiques est de l’ordre de quelques nanome`tres
seulement. C’est justement ce point qui donne un grand inte´reˆt a` la maximisation
du rapport signal sur bruit des micro-transducteurs acoustiques en vue de leur inte´-
gration dans un dispositif fonctionnel.
La ﬁgure 2.6(a) montre les proﬁls de de´placement de membranes pour diﬀe´rentes
largeurs l (1.4, 1.6 et 1.8 μm) calcule´s en utilisant l’e´quation 4.9. Les membranes ont
toutes un meˆme module d’Young (400 GPa), une meˆme e´paisseur (10 nm), un meˆme
coeﬃcient de Poisson (0.3) et sont toutes soumises a` une polarisation de 5 V. Dans
ces conditions, le de´placement maximal des membranes est de 0.7, 1.3 et 2.1 nm pour
des largeurs de 1.4, 1.6 et 1.8 μm, respectivement. La ﬁgure 2.6(b) montre l’e´volution
de l’amplitude de de´placement de la membrane en fonction de sa largeur. Pour des
largeurs comprises entre 1 et 1.8 μm, les amplitudes de de´placement varient de 0.2
a` 2.1 nm.
(a) (b)
Figure 2.6 – (a) Proﬁls du de´placement de la membrane en fonction de la position x
pour diﬀe´rentes largeurs. (b) Proﬁl du de´placement maximal enregistre´ au centre de la
membrane en fonction de sa largeur. Les autres parame`tres sont ﬁxe´s a` E = 400 GPa,
ν = 0.3, h = 10 nm, d0 = 200 nm et V = 5 V.
2.5.4 Inﬂuence du module de rigidite´
Le module de rigidite´ de la membrane tel que de´ﬁni par l’e´quation 2.2 au de´but de
ce chapitre est D = Eh3/12(1-ν2). Il est lie´ aux proprie´te´s intrinse`ques du mate´riau
(E, ν) ainsi qu’a` l’e´paisseur de la membrane (h). Nous avons calcule´, en utilisant
l’e´quation 4.9, l’e´volution de l’amplitude de de´placement en fonction du module de
rigidite´ pour des membranes de largeurs identiques et soumises a` une meˆme force
e´lectrostatique. Les re´sultats montrent qu’une membrane de faible rigidite´ a une
amplitude de de´placement importante. Le de´placement augmente d’une manie`re
exponentielle lorsque le module de rigidite´ diminue. Le choix de mate´riaux avec un
faible module de rigidite´ est de´terminant dans la maximisation de l’amplitude de
de´placement.
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La figure 2.7 repre´sente l’e´volution du de´placement maximal en fonction du mo-
dule de rigidite´ pour une membrane de 1 µm de largeur avec une polarisation de
20 V. Dans ces conditions, un de´placement au milieu de la membrane de plusieurs
nanome`tres ne´cessite d’avoir un module de rigidite´ qui n’exce`de pas 10−13 N.m.
Figure 2.7 – Profil du de´placement maximal de la membrane en fonction de son module
de rigidite´. Les autres parame`tres sont fixe´s a` ν = 0.3, l = 1 µm, d0 = 200 nm et V = 20 V.
L’e´chelle de l’axe des ordonne´es est logarithmique.
Diminuer le module de rigidite´ de la membrane implique d’utiliser des mate´riaux
de faible module d’Young et de re´aliser des membranes de faible e´paisseur.
Nous avons calcule´ l’e´volution de l’amplitude de de´placement en fonction de
l’e´paisseur d’une part, et du module d’Young d’autre part. La diminution de l’e´pais-
seur h est particulie`rement inte´ressante puisque le module de rigidite´ est proportion-
nel a` h3. L’e´volution du de´placement en fonction de l’e´paisseur pour une membrane
de module d’Young E = 200 GPa, ainsi que l’e´volution du de´placement en fonction
du module d’Young pour une membrane d’e´paisseur h = 10 nm sont illustre´es figure
2.8. Dans ces conditions, une e´paisseur qui n’exce`de pas une dizaine de nanome`tre
est ne´cessaire pour un de´placement de l’ordre de quelques nanome`tres.
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Figure 2.8 – Profils de de´placement maximal d’une membrane de largeur l = 1 µm
soumise a` une polarisation V = 20 V, suspendue au dessus d’un gap d’air d0 = 200 nm. En
bleu, profil du de´placement maximal en fonction du module d’Young pour une membrane
d’e´paisseur h = 10 nm. En noir, profil du de´placement maximal en fonction de l’e´paisseur
pour un module d’Young E = 200 GPa.
2.6 Conclusion
Dans ce chapitre, nous avons e´tudie´ d’une fac¸on analytique le comportement
e´lectrome´canique d’une membrane de taille microme´trique soumise a` une force e´lec-
trostatique. La re´solution de l’e´quation des plaques minces base´e sur le mode`le de
Kirchhoff-Love nous a permis de comprendre l’e´volution du de´placement de la mem-
brane en fonction de diffe´rents parame`tres tels que ses dimensions, la force e´lectro-
statique ainsi que les proprie´te´s me´caniques du mate´riau qui la compose. Parmi ces
parame`tres, nous avons identifie´ le module de rigidite´ comme un parame`tre qu’il
est ne´cessaire de diminuer pour maximiser l’amplitude de de´placement. L’e´paisseur
e´tant le terme dominant dans l’expression du module de rigidite´, notre crite`re de
choix des mate´riaux sera base´ sur la diminution de l’e´paisseur jusqu’a` quelques na-





La mode´lisation analytique du comportement e´lectrome´canique d’un cMUT nous
a permis d’identifier le module de rigidite´ de la membrane agissant comme para-
me`tre cle´ dans l’e´tude du comportement e´lectrome´canique du cMUT. La diminution
du module de rigidite´ s’est re´ve´le´e de tout premier ordre pour la maximisation de
l’amplitude de de´placement [61]. Nous en avons de´duit qu’il fallait des membranes
de quelques nanome`tres d’e´paisseur pour obtenir une amplitude de de´placement
maximale.
L’objectif de ce chapitre est d’identifier les mate´riaux qui pourront nous per-
mettre de re´aliser des membranes suspendues avec une telle e´paisseur. Il est impor-
tant de noter que pour eˆtre fonctionnels, les films d’e´paisseur nanome´trique doivent
eˆtre continus et homoge`nes.
Nous allons dans un premier temps recenser les mate´riaux cite´s dans la litte´-
rature dans le but de re´aliser des membranes suspendues d’e´paisseur nanome´trique
dans un cadre plus large que celui des cMUTs. Cette e´tude bibliographique nous me`-
nera a` se´lectionner les mate´riaux les plus ade´quats a` la re´alisation des membranes
suspendues des µcMUTs.
3.2 E´tat de l’art : Nanomembranes suspendues
Dans le cadre le plus ge´ne´ral, les nanomembranes sont de´finies comme des struc-
tures dont l’e´paisseur est infe´rieure a` quelques centaines de nanome`tres, et dont les
dimensions late´rales sont au moins deux fois supe´rieures a` l’e´paisseur. Ce sont des
films minces qui se trouvent suspendus pendant au moins une des e´tapes de leur
proce´de´ de fabrication et d’inte´gration [64].
Dans cette partie, nous allons nous inte´resser au cas particulier des nanomem-
branes suspendues a` la fin de l’e´tape d’inte´gration dans un dispositif, et dont l’e´pais-
seur est de l’ordre d’une dizaine de nanome`tres.
Les nanomembranes pre´sentes dans la litte´rature peuvent eˆtre classifie´es selon
les dimensions des mate´riaux qui les constituent ; a` savoir des mate´riaux ze´ro-
dimensionnels (0D), unidimensionels (1D), bidimensionnels (2D) et tridimensionnels
(3D).
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3.2.1 Mate´riaux 0D
Les mate´riaux ze´ro-dimensionnels sont des assemblages d’atomes dont toutes
les dimensions sont infe´rieures a` 100 nm. Parmi les mate´riaux 0D les plus connus
on trouve les nanoparticules et les nanopoudres. Durant la dernie`re de´cennie plu-
sieurs travaux de recherche ont e´te´ consacre´s aux structures ze´ro-dimensionnelles.
Une riche varie´te´ de me´thodes physiques ou chimiques ont e´te´ de´veloppe´es pour la
fabrication de ces structures 0D avec des dimensions bien controˆle´es [65–69]. Des
membranes suspendues ont e´te´ obtenues en assemblant des nanoparticules de diffe´-
rents mate´riaux. L’e´paisseur des membranes de´pend du diame`tre des nanoparticules
qui la constituent.
Les nanoparticules d’or suscitent particulie`rement l’inte´reˆt de la communaute´
scientifique de part leur bonne stabilite´ chimique et leur biocompatibilite´ [70]. Des
membranes en nanoparticules d’or (Au) d’e´paisseur comprise entre 5 et 13.6 nm ont
e´te´ re´alise´es par plusieurs e´quipes [71–74] (cf figure 3.1(a)).
Paralle`lement a` l’or, des nanoparticules d’autres mate´riaux tels que des nano-
particules de CoO ou de Fe/Fe3O4 ont e´te´ utilise´es par He et al. pour la re´alisation
de membranes suspendues d’e´paisseur 8.5 nm (CoO) et 13.8 nm (Fe/Fe3O4) [73].
3.2.2 Mate´riaux 1D
On appelle mate´riaux unidimensionnels les mate´riaux qui posse`dent 2 dimen-
sions infe´rieures a` 100 nm. Les mate´riaux unidimensionnels tels que les nanotubes
ou les nanofils sont utilise´s dans des applications varie´es en allant des intercon-
nexions au re´sonateurs. Graˆce a` leur diame`tre nanome´trique, L’assemblage de ces
mate´riaux unidimensionnels d’une fac¸on ordonne´e permet d’obtenir des films de
faible e´paisseur. Des membranes suspendues ultra-minces ont e´te´ fabrique´es a` partir
de mate´riaux unidimensionnels [75–77].
Les e´paisseurs de telles membranes de´pendent du degre´ d’alignement et du taux
de superposition des nano-structures. Des mono-couches de nanotubes de carbone
aligne´s ont e´te´ re´alise´es par B. Lebental dans le cadre de sa the`se dans notre labo-
ratoire [78, 79]. D’autres exemples de membranes de nanotubes de carbone aligne´s
de 5 a` 10 nm d’e´paisseur ont e´te´ re´cemment re´alise´es par les e´quipes de Seichepine
et al. (cf figure 3.1(b)) et de Shi et al. [80,81].
3.2.3 Mate´riaux 2D
Les mate´riaux bidimensionnels sont des mate´riaux dans lesquels l’organisation
et les liaisons entre les diffe´rents atomes sont plus fortes dans deux directions du
plan que dans la troisie`me direction. Une exfoliation chimique ou me´canique d’une
telle structure permet d’obtenir des films dont l’e´paisseur est nanome´trqiue ou sub-
nanome´trique, tout de´pend du nombre de couches atomiques qui les constituent. Le
mate´riau le plus connu sous cette forme est le graphe`ne, obtenu par exfoliation du
graphite [82]. Des membranes suspendues d’un ou de quelques feuillets de graphe`ne
ont e´te´ re´alise´es par plusieurs e´quipes [83–88]. Un exemple de membrane de graphe`ne
suspendue re´alise´e par l’e´quipe de Bao et al. est repre´sente´ figure 3.1(c).
En plus du graphite, plusieurs autres mate´riaux pre´sentent une structure multi-
couches [89,90]. Parmi ces mate´riaux on trouve principalement les me´taux de tran-
sition (TMDs : Transition Metal Dichalcogenides) qui sont constitue´s de couches
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d’atomes de me´tal (M) (typiquement Mo, W, Nb, Re, Ni, V) entre deux couches
d’atomes de la famille des chalcoge`nes (X) (typiquement S, Se, Te) avec une stœ-
chiome´trie MX2 [91]. Des membranes suspendues compose´es d’une monocouche ou
de quelques couches de MoS2 ont e´te´ obtenues [82,92–95].
Paralle`lement aux TMDs, d’autres mate´riaux de structure multicouches ont e´te´
utilise´s pour re´aliser des nanomembranes suspendues. A titre d’exemple, des mem-
branes suspendues de Bi2Te3 d’e´paisseur de 2 a` 3 nm [96] et de BN d’e´paisseur de
3.5 nm [97] ont e´te´ fabrique´es.
3.2.4 Mate´riaux 3D
Les techniques d’exfoliation me´canique ou chimique ne permettent de re´aliser
des couches ultra-fines qu’a` partir de mate´riaux de structures multicouches. Il existe
ne´anmoins d’autres me´thodes qui permettent de re´aliser des couches d’e´paisseur
nanome´trique a` partir de mate´riaux de structure tridimensionnelle. Les me´thodes
de gravure anisotrope permettent de re´aliser des couches minces de silicium ou de
nitrure de silicium d’une e´paisseur de quelques dizaines de nanome`tres [98–100].
Pour obtenir des membranes suspendues de quelques nanome`tres d’e´paisseur,
la me´thode la plus re´pandue est base´e sur l’utilisation de substrat de type SOI
(Silicon On Insulator) [101–104]. La gravure de la couche de SiO2 permet de libe´rer
la couche de Si. Des techniques de gravure approprie´es permettent d’obtenir des
films d’e´paisseur infe´rieure a` 2 nm avec une rugosite´ de surface infe´rieure a` 0.3
nm [105,106]. Tre`s re´cemment (en 2013), des nanomembranes suspendues de Si ont
e´te´ obtenues avec une e´paisseur qui varie de 6 nm a` quelques dizaines de nanome`tres
[107–109].
Paralle`lement a` cette technique de SOI, on trouve dans la litte´rature quelques
me´thodes de de´poˆt de films minces suivi par un transfert du film sur des substrats
pre´-structure´s utilise´es pour re´aliser des nano-membranes suspendues. Un exemple,
unique a` notre connaissance, de membranes suspendues de Diamond-like Carbon
(DLC) d’une e´paisseur de 3.7 nm a e´te´ re´alise´e par Suk et al. [59] en de´posant un
film de DLC par e´vaporation sur un substrat de mica, et en le transfe´rant par la
suite au dessus de cavite´s d’une grille de microscope e´lectronique en transmission
(TEM). (voir figure 3.1(d))
Un deuxie`me exemple atypique de re´alisation de nanomembranes d’oxyde d’alu-
minium (AlO2) a e´te´ mis en place par Wang et al. [110]. La me´thode utilise´e consiste
a` de´poser une couche nanome´trique de AlO2 par ALD (Atomic Layer Deposition)
directement sur une membrane de graphe`ne suspendue. Apre`s gravure de la couche
de graphe`ne, une nanomembrane de AlO2 de 1 nm d’e´paisseur a e´te´ obtenue.
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(a) (b)
(c) (d)
Figure 3.1 – Images MEB de membrane suspendue de (a) nanoparticules d’or de 13.6
nm d’e´paisseur, re´alise´e par Liao et al. [71]. (b) nanotubes de carbone aligne´s, re´alise´e par
Seichepine et al. [80]. (c) graphe`ne, re´alise´ par Bao et al. [83]. (d) Diamond-like Carbon
de 3.7 nm d’e´paisseur, re´alise´ par Suk et al. [59].
3.3 Mate´riaux se´lectionne´s
Parmi cette large panoplie de mate´riaux possibles d’utiliser pour re´aliser des
membranes suspendues d’e´paisseur nanome´trique, nous faisons le choix de deux fa-
milles de mate´riaux : des mate´riaux carbone´s d’une part et du silicium d’autre part.
3.3.1 Mate´riaux carbone´s
La multiplicite´ des liaisons chimiques possibles du carbone, due a` son allotropie,
hybridation des orbitales e´lectroniques : te´trae`dre – sp3, plane – sp2, orthogonale
– sp, lui confe`re un caracte`re unique parmi les e´le´ments du syste`me pe´riodique, au
niveau stabilite´ et inertie chimique, avec une diversite´ de structures cristallogra-
phiques.
Le graphite se pre´sente sous forme d’atomes dispose´s en nid d’abeilles (forme
hexagonale) ordonne´s en plans successifs de´cale´s ge´ne´ralement d’une demi-maille.
Cet arrangement d’hybridation sp2 engendre une redistribution e´lectronique qui rend
le graphite e´lectriquement conducteur graˆce a` la pre´sence d’e´lectrons libres [111].
Quant aux proprie´te´s me´caniques, la liaison faible entre les plans permet facilement
leur glissement relatif et se traduit par une faible durete´. L’individualisation des
plans atomiques qui constituent le graphite permet d’obtenir du graphe`ne.
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La structure d’un nanotube de carbone correspond a` un plan de graphite en-
roule´ sur lui-meˆme donnant un tube, il peut eˆtre referme´ aux extre´mite´s par des
he´misphe`res.
Quant au diamant, c’est une varie´te´ allotropique du carbone qui cristallise dans
un syste`me cristallin cubique. La structure compacte du re´seau cristallin impose
une hybridation sp3 (structure te´trae´drique) qui lui confe`re une extreˆme durete´, au
de´triment de la conductivite´ e´lectrique, a` cause de l’absence d’e´lectrons libres.
Le DLC (Diamond-like Carbon) est une structure de carbone amorphe (hybri-
dation sp2) qui contient une proportion variable d’hybridation sp3. Les proprie´te´s
me´caniques de´pendent du taux d’hybridation sp3 dans la structure [112].
Nous envisageons de re´aliser des nanomembranes suspendues en utilisant des
mate´riaux carbone´s sous diffe´rentes formes.
• Des nanotubes de carbone bien aligne´s et denses peuvent constituer une mem-
brane suspendue d’e´paisseur nanome´trique.
• Quelques feuillets de graphe`ne ou de ses de´rive´s sont naturellement bidimen-
sionnels donc ade´quats pour former une nanomembrane.
• Le DLC, d’une structure interme´diaire entre le graphite et le diamant, utilise´
en couche ultra-fine, repre´sente un grand potentiel dans la re´alisation de nano-
membranes suspendues, une forme encore peu connue dans la litte´rature sur
le DLC.
3.3.2 Silicium
Contrairement aux mate´riaux carbone´s qui requie`rent l’utilisation de techniques
de mise en œuvre et d’assemblage peu re´pandues a` nos jours dans le domaine de la
micro-e´lectronique industrielle, le silicium est l’un des mate´riaux les plus familiers a`
ce domaine. Le choix du silicium est d’autant plus le´gitime dans le contexte de cette
the`se que le LETI dispose d’une expe´rience et d’un panel de technologies tre`s large
pour l’inte´gration de ce mate´riau dans les circuits micro-e´lectroniques.
Bien que son utilisation soit re´pandue dans le domaine des MEMS, la re´alisation
de membranes suspendues d’e´paisseur nanome´trique reste encore peu re´pandue et




Une e´tude analytique du comportement e´lectrome´canique d’une membrane de
taille microme´trique soumise a` une force e´lectrostatique nous a re´ve´le´ la ne´cessite´
d’utiliser des membranes d’e´paisseur nanome´trique dans le but de maximiser l’am-
plitude de de´placement et donc le signal e´mis par le cMUT lors d’une excitation
capacitive.
Une e´tude bibliographique nous a permis d’identifier les mate´riaux susceptibles
d’eˆtre utilise´s pour la re´alisation de membranes suspendues d’e´paisseur nanomte´-
rique. Parmi une large gamme de mate´riaux, nous avons se´lectionne´ les mate´riaux
carbone´s, tels que les nanotubes de carbone, le graphe`ne et ses de´rive´s ainsi que le
DLC, e´tant donne´ leur inertie chimique et leur proprie´te´s me´caniques inte´ressantes.









L’e´tude analytique du comportement e´lectrome´canique d’une membrane de taille
microme´trique soumise a` une force e´lectrostatique a montre´ la ne´cessite´ d’utiliser des
membranes d’e´paisseur nanome´trique dans le but de maximiser le signal e´mis par le
cMUT lors d’une excitation capacitive.
A l’issue de cette e´tude, nous avons se´lectionne´ une gamme de mate´riaux sus-
ceptibles d’eˆtre utilise´s pour re´aliser des membranes suspendues de tailles microme´-
triques et d’e´paisseurs nanome´triques.
Le but du travail de´crit dans cette partie est de mettre en place un proce´de´ tech-
nologique qui permet de re´aliser des membranes suspendues a` partir des mate´riaux
que nous avons choisi d’utiliser ; a` savoir
• des mate´riaux unidimensionnels aligne´s (nanotubes de carbone)
• des mate´riaux bidimensionnels (graphe`ne) et des compose´s de´rive´s du graphe`ne
• des mate´riaux tri-dimensionnels en couches minces (DLC et silicium en couche
mince) et des compose´s de´rive´s du DLC.
Le choix de chaque mate´riau impose le de´veloppement d’un proce´de´ technolo-
gique qui lui est adapte´. Nous de´taillerons ainsi les e´tapes de fabrication de ces
mate´riaux et nous proposerons un proce´de´ technologique propre a` chaque mate´riau
en partant du de´poˆt du mate´riau et ceci jusqu’a` l’obtention d’une membrane suspen-
due fonctionnelle. En conclusion a` cette partie, nous effectuerons un bilan comparatif
entre les diffe´rents proce´de´s technologiques que nous proposerons en termes de ren-
dement et de facilite´ d’inte´gration.
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Chapitre 2
Assemblage 1D : Nanotubes de
carbone aligne´s
2.1 Re´alisation des membranes
2.1.1 Les me´thodes d’assemblage dans la litte´rature
L’objectif de cette partie est de re´aliser des membranes minces quasi bidimen-
sionnelles en utilisant des structures unidimensionnelles (nanotubes de carbone) den-
se´ment aligne´es. L’alignement est un crite`re important pour avoir des membranes les
plus fines possibles : Des nanotubes parfaitement aligne´s forment une mono-couche
dont l’e´paisseur correspond au diame`tre d’un nanotube unique.
Dans la litte´rature, il existe plusieurs me´thodes d’assemblage de structures unidi-
mensionnelles. Ces me´thodes peuvent eˆtre re´parties en deux cate´gories : les me´thodes
d’assemblage d’une fac¸on ordonne´e (technique de Langmuir [113–115], die´lectropho-
re`se [116–122], techniques assiste´es par un champ magne´tique, techniques de micro-
fluidique [122–128], etc.) et les me´thodes d’assemblage avec une orientation ale´atoire
(assemblage couche par couche (Layer by Layer) [129], spin-coating, filtration [130],
etc.)
Dans la suite, nous n’allons nous inte´resser qu’aux me´thodes les plus utilise´es
pour l’assemblage de nanostructures unidimensionnelles de fac¸on ordonne´e. Une
e´tude approfondie des me´thodes d’assemblage des nanostructures avec une orien-
tation ale´atoire a e´te´ mene´e en 2012 par Liu et al. [131].
A Technique de Langmuir-Blodgett
Cette technique a e´te´ longtemps utilise´e pour fabriquer des mono-couches de mo-
le´cules amphiphiles sur une surface d’eau. Aujourd’hui, cette technique est conside´re´e
comme une me´thode de fabrication de masse, a` bas couˆt et facilement inte´gre´e pour
l’assemblage de nano-objets afin de fabriquer des motifs bien de´finis avec une faible
densite´ ou encore des objets avec une tre`s grande densite´ [113–115]. Les nano-objets
sont tout d’abord fonctionnalise´s et dissous dans un solvant volatile non miscible
dans l’eau. La solution est ensuite de´pose´e sur une surface d’eau en utilisant une
micro-seringue. Une fois que le solvant s’est e´vapore´, la couche mole´culaire de surface
de l’eau est comprime´e doucement avec des barrie`res commande´es, ce qui contraint
les objets allonge´s flottants a` la surface a` s’orienter paralle`lement aux barrie`res (cf
figure 2.1a). Un film de Langmuir de nano-objets peut ainsi eˆtre obtenu [132]. En
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jouant sur la densite´ de la solution me`re, ainsi que sur le mode d’application des
contraintes me´caniques, on peut obtenir des films de densite´s variables.
Apre`s avoir aligne´ les nano-objets flottants pour former un film de Langmuir, ces
nano-objets sont transfe´re´s sur un substrat. Le transfert sur un substrat peut eˆtre
effectue´ de deux manie`res diffe´rentes :
• Langmuir-Blodgett : le substrat est trempe´ verticalement dans la solution puis
retire´ verticalement par rapport a` la surface de l’eau.
• Langmuir-Schaefer : le substrat est rapproche´ puis retire´ horizontalement a` la
surface de la solution.
La me´thode de Langmuir a e´te´ utilise´e pour assembler diffe´rents types de nano-
objets unidimensionnels. A titre d’exemples, des nanofils de Ge ont e´te´ dissouts
dans un solvant organique et ensuite assemble´s en utilisant le proce´de´ de Langmuir-
Blodgett par Wang et al. [113]. Des films minces de nanofils de VO2 [114], des
nanofils de Ag [115] et des nanofils de Pbs [133] ont e´te´ pre´pare´s de la meˆme manie`re,
respectivement par Mai et al., Tao et al. et Patla et al. Des films de nanotubes de
carbone ont e´te´ re´alise´s en utilisant la me´thode de Langmuir-Blodgett par les e´quipes
de Gru¨ner G. [134] et de Petty M.C. [135,136] ou la me´thode de Langmuir-Schaefer
par l’e´quipe de Haensch W. [137].
Malgre´ la polyvalence de la me´thode de Langmuir, elle pre´sente quelques limites
quant a` son utilisation dans notre e´tude. D’une part, avec cette me´thode, les nano-
objets ne peuvent pas eˆtre de´pose´s sur une zone localise´e du substrat, mais sont
de´pose´s sur la totalite´ du substrat ce qui ne´cessite une e´tape de rede´finition des
e´lectrodes de contact apre`s de´poˆt. D’autre part, pour avoir des nano-objets parfai-
tement aligne´s avec la me´thode de Langmuir, il est ne´cessaire de re´aliser un film tre`s
dense. Une densite´ importante rend la re´alisation de films constitue´s d’une mono-
couche de nano-objets difficile.
B Technique de die´lectrophore`se
La die´lectrophore`se est le phe´nome`ne dans lequel des particules (solides, liquides
ou gazeuses) dans un milieu die´lectrique, se mettent en mouvement suite a` leur
polarisation dans un champ e´lectrique non uniforme. Une particule solide polarise´e
constitue un dipoˆle induit par le champ et sur lequel s’exerce une force. Selon les
configurations, du milieu et de fre´quence, le dipoˆle suit les lignes du champ e´lectrique.
Ce principe a e´te´ utilise´ pour positionner des nano-objets unidimensionnels tels
que des nanofils [116–122] ou des nanotubes [140–145].
Cette me´thode a e´te´ mise en œuvre soit pour positionner un objet unidimension-
nel unique [146] ou pour aligner diffe´rents objets unidimensionnels afin de former un
film ou une couche de faible e´paisseur [116,117,119,120,140,141].
La dielectrophore`se peut eˆtre adapte´e pour aligner des objets unidimensionnels
de diffe´rentes natures et de diffe´rentes conductivite´s. Les nanofils, tout comme les
nanotubes, qu’ils soient me´talliques ou semi-conducteurs, peuvent eˆtre assemble´s en
utilisant la technique de die´lectrophore`se [147–149].
Cette technique permet l’inte´gration des nano-objets unidimensionnels sur diffe´-
rents types de substrats qu’ils soient standards ou flexibles (ces derniers requie`rent
l’utilisation d’une faible tempe´rature).
Graˆce a` sa mise en œuvre relativement facile, et a` sa capacite´ de positionner des
objets 1D avec une grande pre´cision, la technique de die´lectrophore`se est devenue
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Figure 2.1 – (a) Sche´ma issu des travaux de Wange et al. repre´sentant le principe de
l’assemblage de nanofils par la technique de Langmuir [138]. (b) A gauche, principe de
Langmuir-Blodgett. A droite, principe de Langmuir-Schaefer, sche´mas issus des travaux
de Rubinger et al. [139]. (c) Image MEB, issue des travaux de Cao et al, de nanotubes
de carbone assemble´s avec la me´thode de Langmuir-Schaefer [137]. (d) Image MEB, issue
des travaux de Tao et al., de nanofils de Ag assemble´s par la technique de Langmuir-
Blodgett [115].
l’une des techniques les plus utilise´es pour l’assemblage de structures unidimension-
nelles [146,147,150,151].
La die´lectrophore`se de´pend du milieu die´lectrique, de la densite´ des nanofils, de
la fre´quence ainsi que de l’intensite´ du champ e´lectrique applique´ entre les e´lectrodes
[121]. Cette technique exige que la distance qui se´pare les deux e´lectrodes soit du
meˆme ordre de grandeur que la longueur des objets 1D, afin que l’objet 1D puisse
relier les deux e´lectrodes apre`s alignement. D’autre part, les objets 1D doivent eˆtre
plus conducteurs que le milieu die´lectrique afin qu’ils soient attire´s vers les deux
e´lectrodes la` ou` le champ e´lectrique est le plus important. En respectant ces crite`res,
la die´lectrophore`se peut eˆtre utilise´e pour assembler et orienter des nano-objets dans
des structures de diffe´rentes complexite´s.
Par exemple, Kondaker et al. ont reporte´ l’assemblage d’un nanotube de carbone
mono-paroi (SWNT) dans une station sous pointe, a` conditions ambiantes, en uti-
lisant la dielectrophore`se [141]. La figure 2.2 montre des images MEB de nanotubes
de carbone assemble´s par die´lectrophore`se de solutions de concentrations en nano-
tubes variables (de 0.08, 0.34, 1.67 a` 3.4 µg/mL). La variation de la concentration
de la solution permet de modifier la densite´ des nanotubes de´pose´s entre les e´lec-
trodes (de 1 a` 30 µm). Cependant, il a e´te´ de´montre´ par Shekhar et al. qu’avec une
forte concentration, les nanotubes sont moins aligne´s qu’avec une solution de faible
concentration. Par exemple, a` forte concentration, 90% des nanotubes sont aligne´s
avec un angle ±10◦par rapport a` l’axe perpendiculaire aux e´lectrodes. L’e´paisseur
des films obtenus est de 2 a` 3 couches de nanotubes superpose´s [141].
Le groupe de Myoung [152] a rapporte´ que la mise en solution des nanofils de
silicium dans l’isopropanol (IPA), et l’ajout d’une polarisation continue (10 V) per-
mettent un meilleur rendement et plus de degre´s de liberte´ quant au positionnement
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des nanofils sur le substrat.
Notre laboratoire posse`de une certaine expe´rience dans la mise en œuvre de la
die´lectrophore`se des nanotubes de carbone pour la re´alisation de membranes d’e´pais-
seur nanome´trique [78]. Le protocole mis en place et les re´sultats obtenus sont ex-
plique´s dans la suite de ce chapitre (section A page 50).
Figure 2.2 – A)Sche´ma repre´sentant les lignes du champ e´lectrique et les forces induites
sur une particule cylindrique [153]. B) Repre´sentation du circuit mise en place pour la
die´lectrophore`se [141]. C)Images MEB pour des assemblages de nanotubes de carbone par
die´lectrophore`se avec des densite´s variables en fonction de la concentration de la solution
de nanotubes [141].
C Assemblage de nanostructures 1D assiste´ par un champ magne´tique
Cette me´thode consiste a` appliquer une force magne´tique sur les nanostructures
unidimensionnelles afin de les orienter selon les lignes du champ magne´tique. L’utili-
sation de la simple force magne´tique pour l’orientation des nanostructures n’est pas
facile a` mettre en ouvre puisqu’elle ne´cessite la ge´ne´ration d’un champ magne´tique
d’une intensite´ importante, de l’ordre de 1 T. En plus, cette me´thode ne permet
d’obtenir que des films certes bien ordonne´s mais d’une grande e´paisseur.
Une technique plus inte´ressante consiste a` utiliser la force magne´tique pour as-
sister d’autres techniques de production ou d’assemblage de nanostructures 1D. Par
exemple, Chen et al. ont rapporte´ une me´thode qui combine la croissance de na-
notubes de carbone par arc e´lectrique avec la ge´ne´ration d’un champ magne´tique
in-situ ce qui permet d’orienter les nanotubes pour constituer des films minces. Ces
films peuvent ensuite eˆtre transfe´re´s sur tout type de substrat [154]. La figure 2.3,
issue des travaux Wang et al. [154], montre le proce´de´ de fabrication d’un film de
nanotubes de carbone aligne´s et denses. L’e´paisseur du film, sa surface, sa locali-
sation et son orientation peuvent eˆtre controˆle´es en ajustant l’intensite´ ainsi que
l’orientation du champ magne´tique.
Cette me´thode ne convient que dans le cas particulier de structures de mate´riau
ferromagne´tique et/ou super-paramagne´tique [154–156].
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Figure 2.3 – Figure issue des travaux de Wang et al. [154]. (A) Sche´ma de fabrication de
film de nanotubes de carbone aligne´s par arc e´lectrique assiste´ par un champ magne´tique.
(B) Image MEB de deux couches de nanotubes aligne´s de´pose´es avec deux orientations
diffe´rentes.
D Assemblage par e´coulement microfluidique
A cause de leur facteur de forme important, les nano-objets unidimensionnels
(1D) peuvent eˆtre tre`s influence´s par les forces de cisaillement des e´coulements lors-
qu’ils sont suspendus dans un fluide [157]. Les e´coulements microfluidiques peuvent
ainsi eˆtre utilise´s afin d’orienter ou d’aligner des objets 1D dans des substrats pre´a-
lablement structure´s [122–128]. La me´thode consiste a` ge´ne´rer un e´coulement dont
la direction est paralle`le a` celle du mouvement souhaite´ des nano-objets [123]. Les
nano-objets sont me´caniquement aligne´s par les lignes du flux. Leur degre´ d’aligne-
ment peut eˆtre controˆle´ en fonction du de´bit de l’e´coulement. En effet, les de´bits
importants entraˆınent des forces de cisaillement importantes et ainsi un meilleur
alignement des structures. Le taux de couverture de la surface par les nano-objets
est fonction de la dure´e de l’e´coulement du fluide.
E Croissance CVD horizontale
Cette me´thode consiste a` faire croˆıtre des nanostructures unidimensionnelles (ge´-
ne´ralement des nanotubes de carbone) in-situ directement sur un substrat d’une fa-
c¸on horizontale et aligne´e. Les films de nanotubes de carbone forme´s directement par
croissance CVD sont d’une grande qualite´, les nanotubes sont longs et purs. Ils ne se
pre´sentent pas sous forme de faisceaux contrairement aux autres techniques de crois-
sance CVD verticale ou celles qui ne´cessitent la mise en solution des nanotubes [158].
L’ajustement des parame`tres de la croissance CVD (tempe´rature, pression, dure´e,
etc.) ainsi que le choix du catalyseur permettent de controˆler la taille des nanotubes,
leur densite´ et leur orientation [158–160].
La croissance CVD combine´e avec l’ajout d’une force exte´rieure tels qu’un champ
e´lectrique [161,162] ou un courant laminaire [159,163–165] permet de controˆler l’ali-
gnement des nanotubes directement au moment de la croissance. Ces me´thodes
permettent d’obtenir des nanotubes de tre`s bonne qualite´ avec une longueur qui
peut aller jusqu’a` plusieurs centime`tres [166]. Cependant, les films compose´s par
ces nanotubes ont une tre`s faible densite´ de l’ordre de quelques nanotubes par 100
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µm [166,167,167–171] qui est largement en dessous de la densite´ des nanotubes ag-
glome´re´s [172] ou ceux aligne´s verticalement. L’ame´lioration de la densite´ des films
de nanotubes reste un challenge technologique a` relever avant leur utilisation dans
des configurations bidimensionnelles [158].
2.1.2 La me´thode de die´lectrophore`se pour l’alignement des
nanotubes de carbone
Parmi les techniques d’assemblage de structures unidimensionnelles cite´es ci-
dessus, la die´lectrophore`se est une technique ade´quate a` notre objectif de re´alisation
de membranes de nanotubes de carbone aligne´s. Cette technique permet d’assem-
bler les nanotubes d’une fac¸on non seulement ordonne´e mais aussi aligne´e dans une
direction perpendiculaire a` celle des e´lectrodes. Les nanotubes forment ainsi une
liaison entre les deux e´lectrodes qui permet leur connexion e´lectrique. En plus, la
souplesse de la mise en œuvre de cette me´thode ainsi que son caracte`re modulable
donnent la possibilite´ d’avoir des membranes plus ou moins denses.
Notre laboratoire dispose d’une expe´rience significative dans l’utilisation de la
technique de die´lectrophore`se pour l’alignement de nanotubes de carbone [78]. C’est
cette technique de die´lectrophore`se que nous avons e´galement utilise´e dans le cadre
de nos travaux de the`se.
Dans la suite de cette section, nous allons commencer par re´sumer les principaux
pre´-acquis du laboratoire dans la technique de die´lectrophore`se. Ensuite, nous allons
de´tailler les e´tapes de re´alisation de nanotubes aligne´s par die´lectrophore`se dans le
cadre de notre e´tude.
A Pre´-acquis du laboratoire
Le proce´de´ de re´alisation des membranes de nanotubes de carbone par die´lectro-
phore`se, tel qu’il a e´te´ de´crit et mis en œuvre par B. Lebental, est compose´ de trois
e´tapes principales :
• Purification des nanotubes Les nanotubes utilise´s sont mono-paroi, non
purifie´s (cate´gorie APSWNT) produits par arc e´lectrique chez Carbon Solu-
tion Inc. 1. Ils ont un diame`tre moyen de 1.4 nm et une longueur comprise entre
0.5 et 3 µm. Ils sont sous forme de faisceaux de 1 a` 5 µm de long et 2 a` 10 nm
de diame`tre. Le mate´riau de de´part, qui se pre´sente comme une poudre noire,
contient 40 a` 60 % de mate´riaux carbone´s et 30 wt.% de me´taux (catalyseurs).
Un proce´de´ de purification a e´te´ mis en place pour solubiliser d’une part les
me´taux catalytiques par oxydation sous traitement acide au HNO3 et d’autre
part les particules carbone´s par oxydation sous traitement basique NaOH.
• Dispersion des nanotubes Les nanotubes purifie´s se pre´sentent sous forme
de poudre de´pose´e sur un filtre. Pour disperser les nanotubes, le filtre est mis
en solution dans un solvant organique de type NMP (N-Me´thyl-2-Pyrrolidone
de formule C5H9NO) puis sonique´ pendant 2 a` 3 heures. Le filtre lui-meˆme est
retire´ de la solution au bout de 20 min. Des solutions tre`s denses en nanotubes
1. http ://www.carbonsolution.com/
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sont obtenues.
• De´poˆt des nanotubes Les de´poˆts ont e´te´ re´alise´s sur des circuits de test qui
pre´sentent des paires d’e´lectrodes de Cr/Au espace´s par 1 a` 5 µm de distance.
Le de´poˆt se de´roule en plusieurs e´tapes :
1. Sonication des nanotubes
2. Nettoyage du support de test avant de´poˆt pour retirer les impurete´s or-
ganiques et les re´sidus de clivage.
3. Mise en place du circuit e´lectrique par positionnement de micro-pointes
sur les e´lectrodes.
4. Re´alisation des de´poˆts : de´poˆt d’une goutte (' 10 µL) ; application du
champ e´lectrique V = VDC +VACcos(2pift) pendant un temps T ; Les
plages de parame`tres de die´lectrophore`se qui ont e´te´ e´tudie´es sont les
suivantes : 0 V 6 VDC 6 5 V, 2 Vpp 6 VAC 6 10 Vpp, 0.1 MHz 6 f 6 10
MHz et 20 s 6 T 6 20 min
5. Nettoyage du support de test apre`s de´poˆt pour retirer les re´sidus de sol-
vant.
La caracte´risation morphologique des de´poˆts re´alise´s par cette me´thodes a per-
mis d’estimer leurs e´paisseurs et leurs degre´s d’alignement. Des e´paisseur moyennes
infe´rieures a` 15 nm on e´te´ mesure´es. La possibilite´ de re´aliser, au moins locale-
ment, des de´poˆts de nanotubes mono-couche par die´lectrophore`se a e´te´ de´montre´.
Les nanotubes de´pose´s pre´sentent un bon alignement global. L’e´cart-type moyen de
la distribution angulaire par motif a e´te´ estime´ a` 38◦ avec une densite´ moyenne de
29%.
Au vu de ces re´sultats encourageants, nous avons choisi d’utiliser le protocole de
de´poˆt pre´ce´demment de´veloppe´, tout en lui apportant quelques optimisations.
B Re´alisation des membranes de nanotubes dans notre e´tude
Dans notre e´tude, nous utilisons des nanotubes de carbone mono-paroi puri-
fie´s par le fournisseur (cate´gorie P2-SWNT) chez Carbon Solution Inc. Ceci nous
permet d’e´viter l’e´tape de purification de´veloppe´e dans les travaux pre´ce´dents. Les
nanotubes que nous utilisons ont un diame`tre moyen de 1.4 nm et une longueur
comprise entre 0.5 et 3 µm. La me´thode de purification de ces nanotubes utilise´e
par le fournisseur n’est pas tre`s explicite : ”les carbones amorphes sont e´limine´s par
oxydation. Ensuite, le me´lange est traite´ afin de supprimer le catalyseur”.
Les nanotubes de carbone, sous forme de poudre, sont mis dans une solution de
NMP. L’utilisation de nanotubes purifie´s nous a permis d’avoir une bonne maˆıtrise
de la concentration de la solution de nanotubes. Des solutions de concentrations
comprises entre 0.5 et 10 g/L ont e´te´ utilise´es.
Afin de disperser les nanotubes dans la solution de NMP, nous proce´dons a` une
e´tape de sonication dans un bain a` ultrasons avant chaque de´poˆt de nanotubes.
Apre`s les e´tapes de mise en solution et de dispersion, nous proce´dons au de´poˆt
des nanotubes sur les circuits de test par die´lectrophore`se.
Nous appliquons un champ e´lectrique alternatif V = VAC cos(2pift) entre les deux
e´lectrodes conductrices se´pare´es par une distance l en utilisant des pointes monte´es
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sur des micro-manipulateurs. Le champ e´lectrique est cre´e´ par un ge´ne´rateur basse
fre´quence. Une goutte de la solution de nanotubes est ensuite de´pose´e sur le circuit.
Les plages de parame`tres de die´lectrophore`se que nous avons e´tudie´es sont les
suivantes :
• La concentration de la solution de nanotubes : 0.5 g/l 6 C0 6 10 g/l
• L’amplitude du champ e´lectrique : 5 Vpp 6 VAC 6 10 Vpp
• La fre´quence du champ e´lectrique : 1 MHz 6 f 6 10 MHz
• La dure´e du de´poˆt : 1 min 6 T 6 5 min
A la suite de cette e´tape, les membranes sont e´value´es qualitativement en uti-
lisant la microscopie e´lectronique a` balayage (MEB). Les crite`res d’e´valuation sont
principalement le degre´ d’alignement des nanotubes, la densite´ des nanotubes ainsi
que la pre´sence d’impurete´s.
Suite a` diffe´rentes calibrations, nous avons identifie´, en utilisant les images MEB,
les parame`tres de die´lectrophore`se adapte´s a` nos circuits de test, qui permettent
d’avoir des nanotubes aligne´s et denses. Ces parame`tres de die´lectrophore`se sont :
VAC = 5 Vpp, f = 1 MHz et T = 2 min. La figure 2.4 illustre un re´sultat de de´poˆt
de nanotubes par die´lectrophore`se entre deux e´lectrodes de Cr/Au se´pare´es par une
distance l = 1.8 µm, en utilisant les parame`tres identifie´s.
Figure 2.4 – Image MEB d’un de´poˆt de nanotubes de carbone par la technique de
die´lectrophore`se entre deux e´lectrodes se´pare´es par l = 1.8 µm. Les parame`tres utilise´s
sont : VAC = 5 Vpp, f = 1 MHz et T = 2 min. Barre d’e´chelle : 856 nm
2.1.3 Conclusion
Apre`s une e´tude bibliographique des me´thodes d’assemblage des mate´riaux unidi-
mensionnels, et en s’appuyant sur l’expe´rience de notre laboratoire dans ce domaine,
nous avons se´lectionne´ la die´lectrophore`se en tant que me´thode d’alignement de na-
nostructures, modulable et facile a` mettre en œuvre. Suite a` diffe´rentes calibrations
en termes de concentration de la solution de nanotubes et parame`tres du champs
e´lectrique, nous avons identifie´ les parame`tres de die´lectrophore`se qui permettent
d’obtenir des membranes de nanotubes aligne´s, denses et homoge`nes.
Les membranes de nanotubes sont pose´es sur une couche de dioxyde de silicium.
L’utilisation de ces membranes en tant qu’e´le´ment actif dans un micro-transducteur
ne´cessite la gravure de la couche sacrificielle pour la suspension de la membrane.
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2.2 Suspension des membranes
A ce stade de l’e´tude, nous avons obtenu des membranes de nanotubes de carbone
aligne´s re´alise´es par die´lectrophore`se. Ces nanotubes reposent sur une couche de
dioxyde de silicium (cf ﬁgure 2.5a). Pour avoir des membranes suspendues telle
que celle repre´sente´e ﬁgure 2.5b, la couche sacriﬁcielle (ici SiO2) sur laquelle repose
la membrane doit eˆtre grave´e. La suspension des membranes est l’e´tape la plus
de´licate du proce´de´ de re´alisation. Le phe´nome`ne de stiction est le principal facteur
qui entraˆıne un collage irre´versible de la membrane au fond de la cavite´ suite a` la
gravure de l’oxyde (ﬁgure 2.5c). Ce proble`me est bien connu dans le domaine des
MEMS et des NEMS [173–175].
Figure 2.5 – Sche´mas d’une membrane de nanotubes de carbone aligne´s (a) avant gravure
du SiO2. (b) suspendue apre`s gravure du SiO2. (c) eﬀondre´e au fond de la cavite´ apre`s
gravure du SiO2.
Dans un premier temps, nous allons identiﬁer les principales me´thodes utilise´es
dans la litte´rature pour suspendre les structures MEMS et NEMS. Ensuite, nous
allons mettre en œuvre des me´thodes adapte´es a` notre proble´matique spe´ciﬁque de
membranes de nanotubes de carbone aﬁn de re´aliser des structures suspendues.
2.2.1 Me´thodes de suspension : e´tat de l’art
A Le phe´nome`ne de stiction
Le phe´nome`ne de stiction est une force adhe´sive qui apparait lors du contact
entre deux objets. Cette force agit sur les objets en les gardant colle´s l’un a` l’autre
meˆme apre`s la disparition du facteur qui a engendre´ leur contact. Ceci re´sulte de
la dominance des forces de surface telles que les forces capillaires, les attractions
e´lectrostatiques, les liaisons hydroge`ne ou les forces de van der Waals.
Ce phe´nome`ne de stiction apparait le plus souvent lorsque un e´le´ment suspendu
(une membrane dans notre cas) subit un rinc¸age suivi d’un se´chage. Ce phe´nome`ne
est d’autant plus important que la distance qui se´pare l’objet suspendu du substrat
est faible (quelques dizaines de nanome`tres). Des forces de capillarite´s importantes
a` cette e´chelle sont cre´e´es au moment du se´chage de la structure suspendue et pro-
voquent son eﬀondrement.
Il existe d’autres raisons qui entrainent le collage des structures telles que les
attractions e´lectrostatiques qui apparaissent lorsque deux corps de charges oppose´es
se trouvent se´pare´s par une faible distance.
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Les forces capillaires ainsi que les forces de van der Waals et les attractions e´lec-
trostatiques sont tre`s dominantes dans les syste`mes microe´lectrome´caniques (MEMS)
a` cause du rapport surface/volume important dans ces syste`mes [176].
Une e´tude comparative entre ces diffe´rentes forces attractives qui agissent sur
une surface de 1 µm2 en fonction de la distance qui la se´pare du substrat a e´te´
mene´e par Passi et al. [173]. Les re´sultats issus de ces travaux sont illustre´s figure
2.6 et montrent que les forces de capillarite´ sont dominantes dans le domaine de
notre e´tude de membranes suspendues.
Figure 2.6 – Comparaison entre les diffe´rentes forces attractives qui agissent sur une
nano-structure en silicium de 1 µm2 se´pare´e par une distance d d’une deuxie`me surface de
silicium qui lui est parfaitement paralle`le. Re´sultats issus des travaux de Passi et al. [173].
L’oxyde sacrificiel sur lequel repose la membrane doit eˆtre grave´ se´lectivement
par rapport au substrat de silicium et aux autres mate´riaux constituant le dispositif.
L’acide fluorhydrique (HF) en solution aqueuse est largement utilise´ a` cet effet.
Apre`s gravure chimique en phase liquide, l’e´chantillon doit eˆtre rince´ (ge´ne´ra-
lement a` l’eau de´ionise´e) et ensuite se´che´. Le se´chage est une e´tape tre`s de´licate
et ne´cessite une bonne maitrise des conditions ambiantes. En effet, les me´thodes
conventionnelles tels que le se´chage par flux d’azote ou par e´vaporation du solvant a`
conditions atmosphe´riques, amplifient le phe´nome`ne de stiction. Lors de son e´vapo-
ration, le solvant passe par une e´tape limite qui se´pare son e´tat liquide de son e´tat
gazeux. Ce passage donne naissance a` une interface (ou me´nisque) liquide-gaz qui
apparait au niveau de la surface d’e´vaporation en ge´ne´rant des forces capillaires [177]
qui s’exercent sur la membrane et entrainent un collage irre´versible.
Le remplacement progressif de l’eau par un alcool en passant par diffe´rents sol-
vants de diffe´rentes tensions de surface est un moyen qui permet de diminuer l’in-
tensite´ de ces forces capillaires graˆce a` la tension de surface des alcools relativement
faible par rapport a` celle de l’eau [178].
Dans la litte´rature, diffe´rentes me´thodes ont e´te´ utilise´es pour rigidifier la struc-
ture et empeˆcher son effondrement suite a` la gravure de la couche sacrificielle. Ces
me´thodes consistent principalement soit a` maˆıtriser les conditions de se´chage de
la structure apre`s une gravure en phase liquide, soit a` supprimer les origines des
forces de capillarite´ avec une gravure en phase vapeur ou a` rigidifier la structure
me´caniquement par des ancrages.
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B Gravure en phase liquide et se´chage
Aﬁn d’e´viter l’interface liquide-gaz au moment du se´chage du dispositif, deux
solutions sont envisageables. On eﬀectue soit un se´chage par sublimation ou un
se´chage dans les conditions supercritiques du solvant (se´chage supercritique).
i) Se´chage par sublimation Le principe du se´chage par sublimation repose sur
le contournement du point triple du solvant. Ce dernier serait tout d’abord solidiﬁe´
par abaissement de la tempe´rature puis sublime´ par abaissement de la pression (voir
ﬁgure 2.7).
La solidiﬁcation peut eˆtre de´licate a` re´aliser a` cause des tempe´ratures tre`s faibles
de solidiﬁcation des solvants utilise´s, ge´ne´ralement organiques. A titre d’exemple, la
tempe´rature de solidiﬁcation de l’isopropanol est de -88,5 ◦C [179]. Paralle`lement,
la phase de sublimation reste longue a` re´aliser a` cause des pressions de vapeur tre`s
faibles a` basses tempe´ratures [180]. Pour ces principales diﬃculte´s, la me´thode de
se´chage par sublimation ne s’est pas beaucoup re´pandue dans le domaine des MEMS,
contrairement a` la me´thode de se´chage supercritique qui a e´te´ largement utilise´e lors
de l’e´tape de suspension des structures MEMS et NEMS [178,181–185].
Figure 2.7 – Diagramme de phase d’un corps pur repre´sentant trois manie`res diﬀe´rentes
pour passer d’un e´tat liquide a` un e´tat vapeur : l’e´vaporation, la sublimation et le se´chage
supercritique.
ii) Se´chage supercritique Le principe de la me´thode de se´chage supercritique
consiste a` e´viter la formation d’une interface, en ope´rant aux conditions supercri-
tiques du solvant. En eﬀet, dans le diagramme de phase pression-tempe´rature, il
existe un domaine pour lequel la phase gaz et la phase liquide ne forment plus
qu’une seule phase. Il s’agit du domaine supercritique atteint quand la pression et la
tempe´rature du solvant de´passent PC et TC du point critique (voir ﬁgure 2.7). Dans
ces conditions, la diﬀe´rence de densite´ entre les deux phases disparaˆıt annulant ainsi
la tension superﬁcielle proportionnelle a` la variation de densite´ de surface [186].
L’e´tat supercritique a e´te´ de´couvert en 1822 par le baron Charles Cagniard de La
Tour. Pendant les anne´es 30, aﬁn d’annuler les pressions capillaires lors du se´chage
des gels de silice, la me´thode du se´chage supercritique a e´te´ utilise´e par le groupe
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de Kistler [187]. Initialement, cette technique e´tait mise en œuvre avec diffe´rents
solvants organiques (isopropanol, ace´tone, e´thanol, etc.) puis l’usage du dioxyde de
carbone s’est impose´ a` la fin des anne´es 70. Par rapport aux solvants organiques,
le dioxyde de carbone se distingue par sa tempe´rature et sa pression supercritiques
mode´re´es (Tc = 31.1
◦ C et Pc = 73.8 bar). Plusieurs autres solvants pre´sentent des
conditions supercritiques mode´re´s tels que le Protoxyde d’azote (N2O) ou le Fre´on 23
(CHF3). Les tempe´ratures et pressions critiques de ces solvants sont de´crites dans
le tableau 2.1. Parmi ces solvants, c’est le CO2 qui est ge´ne´ralement choisi pour
sa non toxicite´, son faible couˆt et sa miscibilite´ avec un grand nombre de solvants
organiques usuels (ace´tone, benze`ne, butane, dioxane, e´thane, e´thanol, isopropanol,
etc.) [188].
Table 2.1 – Les tempe´ratures et pressions critiques de diffe´rents solvants, issus des







La me´thode de se´chage supercritique a e´te´ re´cemment utilise´e pour suspendre
des nanotubes de carbone [189–192] et des rubans de graphe`ne [183–185,193].
C Gravure en phase vapeur
Cette technique consiste a` utiliser l’acide fluorhydrique dans sa phase vapeur pour
graver l’oxyde de silicium [194, 195]. L’avantage de cette me´thode est l’absence du
HF en phase liquide ce qui permet de re´duire les phe´nome`nes d’adhe´sion susceptibles
d’engendrer l’effondrement de la membrane.
Cette technique requiert un bon controˆle des conditions ambiantes telles que la
tempe´rature, la pression et l’humidite´ pour e´viter tout phe´nome`ne de condensation
[175,196].
Cette me´thode de gravure en phase vapeur est largement utilise´e pour la libe´ra-
tion des structures microme´triques [197–205] et nanome´triques [206].
D Ancrage
La structure a` suspendre est rigidifie´e en la maintenant des deux coˆte´s par une
couche me´tallique. Cette couche me´tallique sert d’ancrage pour e´viter le glissement
a` la surface sous l’attraction des forces de capillarite´ et ainsi e´viter son effondrement
au moment du se´chage du dispositif apre`s gravure de la couche sacrificielle. Cette
me´thode a e´te´ utilise´e pour la re´alisation de diffe´rentes structures en silicium [207]
ou en carbone [79, 208–210], etc. En ge´ne´ral, la couche d’ancrage est dessine´e par
lithographie e´lectronique suivie d’un de´poˆt de me´tal d’e´paisseur variant de 30 nm a`
70 nm. Le me´tal est choisi en accord avec les diffe´rentes couches du dispositif et les
e´tapes technologiques d’une part et selon les affinite´s avec le carbone d’autre part.
Les me´taux les plus utilise´s pour des structures carbone´es sont le titane [208, 210],
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le chrome [208,209] ou le platine [79]. Une fois le mate´riau ancre´, la couche d’oxyde
sacrificiel est grave´e en utilisant une solution de HF liquide.
2.2.2 Suspension des membranes de nanotubes
A Proble´matiques spe´cifiques
La litte´rature sur le sujet de la suspension des mate´riaux unidimensionnels ou
des membranes e´voque un phe´nome`ne de stiction, tre`s pre´sent entre le dispositif
a` suspendre et le substrat, a` l’e´chelle nanome´trique. Dans le cas particulier des
membranes forme´es par des nanotubes de carbone, ce phe´nome`ne n’est pas l’unique
difficulte´ a` surmonter lors de l’e´tape de suspension. En effet, a` ce niveau d’e´tude,
plusieurs interrogations surgissent quant aux autres facteurs qui pourraient entrer
en jeu lors de la suspension, tels que la densite´ de la membrane, la longueur des
nanotubes, l’influence de la surface d’accroche sur le maintien des nanotubes, la
re´sistance des e´lectrodes aux gravures late´rales, la ne´cessite´ ou non de mettre des
ancrages pour empeˆcher le glissement des nanotubes, etc.
Afin de re´pondre a` ces interrogations et d’identifier la meilleure fac¸on de proce´der
pour obtenir des membranes suspendues de nanotubes, nous avons choisi d’effectuer
des tests en utilisant plusieurs configurations des me´thodes de la litte´rature cite´es
pre´ce´demment.
1. Des essais de gravure de l’oxyde a` l’acide fluorhydrique en phase liquide et
le se´chage du dispositif par e´vaporation a` conditions atmosphe´riques ont tous
abouti a` l’effondrement des membranes, sans surprise, a` cause du phe´nome`ne
de stiction tre`s dominant a` cette e´chelle comme explique´ en A page 53.
2. Nous avons effectue´ d’une part des essais de gravure au HF en phase liquide
suivi d’un se´chage supercritique.
3. D’autre part, nous avons grave´ l’oxyde sacrificiel en utilisant le HF en phase
vapeur.
4. Paralle`lement a` ces expe´riences, nous avons ancre´ la membrane par une couche
me´tallise´e avant de graver l’oxyde par du HF en phase liquide.
Dans la suite, nous allons de´finir les conditions ope´ratoires et de´velopper les
re´sultats obtenus pour chaque type d’expe´rience.
B Expe´riences et re´sultats
i) Ancrage et gravure en phase liquide L’ancrage de la membrane est com-
pose´ d’une e´tape de lithographie suivie d’une e´tape d’e´vaporation du me´tal et d’une
e´tape de lift off.
La pre´cision du positionnement des ancrages par rapport au gap doit eˆtre de
l’ordre de 100 nm, et doit eˆtre obtenue puce par puce. La lithographie e´lectronique
[211] remplit ces conditions et est disponible dans nos laboratoires par le biais de
la Plate-forme Technologique Amont (PTA), sur un MEB Jeol JSM 7401F 30kV
e´quipe´ d’un syste`me Elphy/Raith de lithographie e´lectronique.
A partir d’une puce sur laquelle sont de´pose´es les membranes, nous de´posons 470
nm de PMMA 4 % (dans l’e´thyle lactate de chez Allresist 2 : AR-P 679.04) qui est
2. http ://www.allresist.de
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une re´sine positive, par spin-coating avec une vitesse de rotation de 4000 tr/min et
une acce´le´ration de 2000 tr/min pendant 60 s. La re´sine subit ensuite un recuit a`
180 ◦C pendant 5 min. Elle est ensuite insole´e avec une dose de 210 µA/cm2 a` 260
µA/cm2 que nous avons ajuste´e a` nos e´chantillons. Les motifs sont ensuite re´ve´le´s
par immersion de la puce dans une solution de MIBK :IPA [1 :3] (MIBK : Methyl
Isobutyl Ketone) pendant 30 s puis dans une solution de IPA pur pendant 30 s.
Nous de´posons ensuite 50 nm de me´tal d’ancrage avec une vitesse de de´poˆt de
0.1 nm/s au moyen d’un e´vaporateur Plassys MEB 550S disponible a` la PTA. Le
me´tal utilise´ est le Pt qui est compatible avec la gravure HF utilise´e pour libe´rer la
membrane.
On proce`de au lift-off du me´tal par immersion dans l’ace´tone pendant quelques
heures. A la suite du lift-off, on observe que des re´sidus de me´tal peuvent rester sur
la membrane. En ge´ne´ral, une sonication bre`ve de la puce dans l’ace´tone permet
d’enlever ces re´sidus.
Un exemple d’une membrane de nanotubes ancre´e en utilisant cette me´thode est
repre´sente´ dans la figure 2.8
Figure 2.8 – Membrane de nanotubes de carbone avec des ancrages de part et d’autre
du gap ; les ancrages sont en Pt de 50 nm d’e´paisseur. Ils sont espace´s de 2 µm.
Nous disposons de 200 nm de SiO2 de´pose´ par LPCVD (Low Pressure Chemical
Vapor Deposition) a` basse tempe´rature (LTO : Low Temperature Oxide). L’acide
fluorhydrique concentre´ (ge´ne´ralement 49 % d’eau) re´agit beaucoup trop vite avec
le dioxyde de silicium pour avoir un bon controˆle sur la re´action. L’utilisation du
BOE (Buffered Oxide Etch) permet de rendre l’acide fluorhydrique un peu moins
re´actif, et donc d’avoir un meilleur controˆle sur la re´action [194].
The´oriquement, la vitesse de gravure de l’oxyde a` 30 ◦C par une solution de BOE
est de 1200 A˚/min [194].
Nous avons effectue´ plusieurs tests de calibration avec des temps de gravure
diffe´rents en utilisant une solution de BOE en phase liquide a` une concentration de
20 %. Le temps de gravure retenu pour nos e´chantillons a` tempe´rature et pression
ambiantes est de 1 min 30 s.
Apre`s l’ancrage des membranes, nous avons proce´de´ a` une gravure dans les condi-
tions ainsi de´finies. Les dispositifs ont ensuite e´te´ rince´s a` l’eau de´ionise´e et se´che´s
par e´vaporation a` l’air libre.
La die´lectrophore`se des nanotubes a e´te´ effectue´e a` partir de solutions ayant
des historiques diffe´rents en ce qui concerne les temps de sonication et l’aˆge de la
solution.
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Re´sultats expe´rimentaux L’observation au MEB des dispositifs apre`s la gra-
vure de la couche sacriﬁcielle nous a permis de voir deux cas de ﬁgures ; des mem-
branes suspendues et d’autres colle´es au fond de la cavite´. Les membranes situe´es
au dessus d’un gap de largeur supe´rieure a` 1.8 μm sont toutes eﬀondre´es tandis
que celles de´pose´es sur des gaps de largeur infe´rieure pre´sentent un taux de re´ussite
d’environ 20 %. La ﬁgure 2.9 montre une image MEB d’une membrane de nanotubes
avec des ancrages de diﬀe´rentes largeurs.
Nous remarquons que pour des nanotubes ayant subit exactement les meˆmes trai-
Figure 2.9 – Images MEB d’une membrane de nanotubes ancre´e avec une couche de
50 nm de Pt. (A) La distance entre les ancrages varie de 500 nm a` 1.6 μm. Avec une largeur
de gap de 1.6 μm, les nanotubes commencent a` s’eﬀondrer. Barre d’e´chelle : 3.75 μm.
(B) Grossissemnt correspondant a` une zone dont les ancrages sont espace´s de 1 μm. Les
nanotubes sont suspendus. Barre d’e´chelle : 600 nm.
tements, une largeur de gap de 1 μm permet leur suspension alors qu’a` une largeur
de gap de 1.6 μm, les nanotubes commencent a` s’eﬀondrer.
La largeur du gap est donc un facteur important pour la suspension des mem-
branes.
Il est connu que la sonication des nanotubes pendant une longue pe´riode a` une
fre´quence e´leve´e endommage les nanotubes en modiﬁant leurs proprie´te´s me´caniques
et en les cassant [212]. Les nanotubes que nous utilisons ici ont subi diﬀe´rentes
sonication. Il est probable qu’ils ne soient plus assez longs pour traverser la distance
entre les e´lectrodes. Dans ce cas, les ancrages ne peuvent pas aider a` la suspension
de la membrane.
L’utilisation d’une solution fraˆıche de nanotubes, n’ayant pas subi une longue
sonication, est un crite`re important pour la suspension des membranes de nanotubes.
ii) Gravure au HF vapeur sans ancrage Dans le cadre de cette me´thode,
l’oxyde sacriﬁciel est grave´ en utilisant l’acide ﬂuorhydrique en phase vapeur. Dans
une premie`re pe´riode de la the`se, faute d’e´quipement de´die´ a` la gravure HF, nous
avons commence´ par utiliser les vapeurs issues simplement d’un be´cher rempli d’une
solution de HF concentre´e a` 49% pour graver le SiO2. Les tests se sont eﬀectue´s
a` tempe´rature et pression ambiantes. L’utilisation du HF en phase vapeur permet
de re´duire les eﬀets capillaires. Cependant, une exposition prolonge´e de la puce aux
vapeurs entraˆıne la condensation du HF et la formation de gouttelettes a` la surface
de la puce. Aﬁn d’e´viter ce proble`me, nous avons utilise´ la me´thode de la gravure
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au HF vapeur pulse´e. Cette me´thode consiste a` exposer la puce par tranche de
10 a` 15 s [195]. Avec cette technique, nous n’avons observe´ aucune condensation
de HF. Avec un temps d’exposition total de 2 min, cette me´thode nous a permis
d’obtenir des membranes parfaitement suspendues. Cependant, malgre´ sa mise en
œuvre simple, la me´thode n’est pas tre`s reproductible a` cause de sa grande sensibilite´
aux conditions ambiantes diﬃciles a` controˆler dans cette conﬁguration.
Par la suite, nous avons eu acce`s a` un e´quipement de gravure HF vapeur ”Primaxx
Monarch 3”. Apre`s diﬀe´rentes calibrations du temps de gravure, nous avons re´ussi a`
mettre en place un proce´de´ de suspension des membranes assez reproductible.
Re´sultats expe´rimentaux Les re´sultats de la me´thode de gravure au HF
vapeur sont assez satisfaisants avec un taux de membranes suspendues supe´rieur a`
50%. La ﬁgure 2.10(A) est une image MEB d’une membrane de nanotubes de carbone
suspendue au dessus d’un gap de 1.4 μm de large, au bout de 2 min d’exposition
aux vapeurs de HF.
Figure 2.10 – Images MEB de (A) membrane de nanotubes de carbone suspendue au
dessus d’un gap de largeur 1.4 μm suite a` une gravure au HF vapeur et (B) membrane
dense de nanotubes suspendus et plus loin sur le meˆme motif, une zone avec un faisceau
de nanotubes colle´ au fond de la cavite´. Barres d’e´chelle : 750 nm et 3 μm.
Nous avons eﬀectue´ des essais de gravure au HF vapeur sur des membranes de
nanotubes de densite´s variables. Un exemple des re´sultats obtenus est illustre´ dans
la ﬁgure 2.10(B). Cette ﬁgure montre un dispositif qui a subi 2 min de gravure au
HF vapeur. On distingue deux zones diﬀe´rentes, une zone avec une grande densite´ de
nanotubes et une deuxie`me zone avec quelques nanotubes regroupe´s en faisceau. Les
nanotubes appartenant au re´seau dense semble eˆtre tous suspendus. Cependant, les
faisceaux de nanotubes isole´s sont colle´s au fond de la cavite´. Cette ﬁgure conﬁrme
la pre´sence de forces late´rales entre les nanotubes qui les maintiennent ensemble et
qui engendrent une sorte d’eﬀet de ”groupe”.
Les re´sultats de suspension des membranes de nanotubes avec une gravure en
phase vapeur montrent que les ancrages ne sont pas ne´cessaires pour avoir des na-
notubes suspendues.
iii) Gravure au BOE sans ancrage suivie d’un se´chage supercritique
Dans le cadre de cette me´thode, nous avons commence´ par une gravure au BOE.
Nous avons plonge´ l’e´chantillon dans une solution de BOE, dilue´ a` 20 % dans l’eau,
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pendant 1 min et 30 s. Au bout de cette dure´e, la puce est transfe´re´e directement
dans une solution d’isopropanol pur, connu pour sa tension superficielle plus faible
que celle de l’eau, tout en e´vitant le se´chage de la puce a` l’air libre. Finalement, nous
avons fait le se´chage supercritique dans un se´cheur CO2 supercritique ”TOUSIMIS
Automegasamdri 815B”.
Re´sultats expe´rimentaux La figure 2.11 montre l’image MEB d’une mem-
brane de nanotubes ayant subit une gravure au BOE liquide suivie d’un se´chage
supercritique. Les nanotubes de carbone ne semblent pas eˆtre colle´s au fond de la
cavite´ ni aux bords verticaux des e´lectrodes de part et d’autre du gap. Cependant,
ils ne paraissent pas parfaitement suspendus au dessus du gap. Ceci peut eˆtre duˆ
a` plusieurs phe´nome`nes tels que le glissement des nanotubes vers la cavite´ lie´ a`
une surface d’accroche des nanotubes sur les e´lectrodes pas assez grande ou des
nanotubes pas assez longs ou encore une exposition pas suffisante au BOE.
Les expe´riences de se´chage supercritique n’ont pas pu eˆtre effectue´es sur un
nombre suffisant d’e´chantillons pour pouvoir en de´duire des conclusions quant a`
l’efficacite´ de cette me´thode.
Figure 2.11 – Image MEB d’une membrane de nanotubes de largeur de gap de 1 µm
suite a` une gravure au BOE suivie d’un se´chage super critique.
C Interpre´tations et conclusions
L’expe´rimentation des diffe´rentes techniques de gravure et de se´chage cite´es ci-
dessus ont montre´ que diffe´rents parame`tres ont une influence sur qualite´ de suspen-
sion des membranes :
• Largeur du gap Plus le gap entre les e´lectrodes est large, plus les nanotubes
ont tendance a` s’effondrer. En effet, une large surface de vis-a`-vis entre les
nanotubes et le fond de la cavite´ induit des forces de capillarite´ et des forces
de surface beaucoup plus importantes que les forces d’adhe´sion entre les na-
notubes, les e´lectrodes et les ancrages.
• Longueur des nanotubes La longueur des nanotubes est de´grade´e a` cause des
diffe´rentes sonications. Des nanotubes courts qui ne traversent pas la totalite´
de la largeur du gap forment des faisceaux de nanotubes. Le faisceau peut
paraˆıtre bien accroche´ de part et d’autre des e´lectrodes, mais a` l’inte´rieur du
gap, les nanotubes peuvent alors glisser late´ralement les uns sur les autres et
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”ralonger” le bundle progressivement pendant la gravure pour rester en contact
(Van der Waals) et toujours toucher le fond de la cavite´.
• Densite´ des membranes La densite´ des membranes parait eˆtre un facteur im-
portant quant au maintien des nanotubes au dessus du gap. En effet, un
nombre important de nanotubes impliquerait des forces late´rales nanotube-
nanotube importantes. Quelques nanotubes suspendus entraˆıneraient la sus-
pension des autres nanotubes a` leur contact. Ces forces viennent s’opposer aux
forces de capillarite´ qui attirent les nanotubes vers le fond de la cavite´.
A ce stade de notre e´tude, l’ancrage des nanotubes semble eˆtre une e´tape inte´res-
sante pour augmenter les forces d’adhe´sion entre les nanotubes et les e´lectrodes mais
elle n’est ni suffisante ni ne´cessaire pour assurer la suspension des membranes. En ef-
fet, l’ancrage suivi d’une gravure liquide et un se´chage super critique ou un se´chage
a` l’air libre, a fourni des re´sultats mitige´s quant a` la suspension des membranes.
D’autre part, cette e´tape d’ancrage est assez longue a` mettre en œuvre puisque
compte tenu des dimensions en jeu, une lithographie e´lectronique est requise ce qui
ne´cessite une e´tape d’alignement et le dessin des motifs un par un.
D’autre part, l’utilisation du se´chage supercritique est une me´thode assez pro-
metteuse pour e´viter les tensions superficielles agissant sur la membrane au moment
du se´chage. Des optimisations quant au transfert des dispositifs dans diffe´rentes so-
lutions peuvent eˆtre inte´ressantes afin de re´duire les forces capillaires avant l’e´tape
de se´chage.
Finalement, la gravure de l’oxyde sacrificiel par une gravure au HF en phase
vapeur est une me´thode dont les re´sultats sont assez encourageants. La gravure en
phase vapeur permet d’e´liminer les forces de capillarite´ responsable en une grande
partie de l’effondrement des structures au moment du se´chage. Cette me´thode nous
a permis d’obtenir le taux de membranes suspendues le plus important. La facilite´
de sa mise en œuvre ainsi que sa reproductibilite´ sont des atouts majeurs quant a`
son utilisation pour suspendre les membranes de nanotubes.
2.3 Caracte´risation morphologique des membranes
2.3.1 Avant suspension
Les caracte´risations morphologiques des membranes avant suspension consistent
a` mesurer leurs dimensions longueur, largeur et e´paisseur).
La largeur ainsi que la longueur des membranes de nanotubes sont de´finies par
les dimensions des gaps dans lequel la die´le´ctrophore`se des nanotubes est effectue´e.
L’utilisation de la microscopie e´lectronique a` balayage confirme ce re´sultat.
Pour mesurer l’e´paisseur des membranes, nous utilisons la microscopie a` force
atomique (AFM). Un AFM D3100A est utilise´ en mode tapping. En ce mode le
cantilever vibre pre`s de sa fre´quence de re´sonance. La pointe ne vient que pe´riodi-
quement en contact avec l’e´chantillon.
Le traitement des donne´es issues de l’AFM ne´cessite d’avoir une re´fe´rence des
hauteurs (un niveau ze´ro) sur la zone scanne´e. C’est pour cette raison que nous
devons mesurer l’e´paisseur de la membrane avant suspension. Le niveau du substrat
en SiO2 peut ainsi eˆtre conside´re´ comme le niveau de re´fe´rence.
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Un exemple d’image de membrane de nanotubes de carbone re´alise´e a` l’AFM en
mode tapping est repre´sente´ figure 2.12.
Figure 2.12 – Image AFM en mode tapping d’une membrane de nanotubes de carbone
avant suspension. Une diffe´rence de hauteur moyenne de 15 nm est mesure´e entre les
nanotubes et le SiO2.
Les images AFM sont traite´es en utilisant le logiciel de traitement de donne´es
AFM Nanoscope 5.31.
Les re´sultats de traitement de donne´es montrent des e´paisseurs moyennes locales
comprises entre 8 et 20 nm.
2.3.2 Apre`s suspension
Apre`s avoir grave´ la couche sacrificielle de SiO2 au milieu du gap, les membranes
sont observe´es au MEB. Le niveau de contraste entre la membrane et le substrat
nous permet de deviner la suspension ou l’effondrement de la membrane (voir figure
2.10A. Pour comple´ter l’information, nous utilisons la microscopie a` force atomique
pour mesurer la hauteur des nanotubes apre`s gravure et la comparer a` la hauteur
du substrat. Si les deux hauteurs sont identiques, on est certain que la membrane
s’est effondre´e. Dans le cas contraire, les nanotubes sont suspendus.
Un exemple d’image AFM en mode contact d’une membrane de nanotubes apre`s
gravure de la couche de SiO2, ainsi que le profil de hauteur d’une coupe a` l’inte´rieur
du gap sont repre´sente´s figure 2.13. Nous remarquons l’existence de deux niveaux de
hauteurs distincts, la hauteur des nanotubes et la hauteur du substrat. La diffe´rence
de hauteur est e´value´e a` 187 nm ce qui correspond a` la profondeur du gap apre`s
gravure du SiO2.
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Figure 2.13 – (A) Image AFM en mode contact d’une membrane de nanotubes de
carbone suspendus. (B) Vue en coupe de la membrane de nanotubes au niveau du gap
selon l’axe dessine´ en (A). Une diﬀe´rence de hauteur de 187 nm est mesure´e entre les
nanotubes et le substrat.
2.4 Conclusion
Apre`s une e´tude bibliographique des me´thodes d’assemblage des mate´riaux uni-
dimensionnels, nous avons se´lectionne´ la die´lectrophore`se en tant que me´thode d’ali-
gnement de nanostructures, modulable et facile a` mettre en œuvre. Suite a` diﬀe´rentes
calibrations en termes de concentration de la solution de nanotubes et parame`tres du
champs e´lectrique, nous avons obtenu des membranes de nanotubes aligne´s, denses
et homoge`nes. L’imagerie des membranes obtenues en utilisant l’AFM a montre´ une
e´paisseur de l’ordre de la dizaine de nanome`tres, qui re´pond aux exigences du cahier
des charges.
Aﬁn de pouvoir utiliser ces nano-membranes en tant qu’e´le´ment actif dans un
micro-transducteur, une e´tape de gravure de la couche sacriﬁcielle est ne´cessaire.
Cette e´tape est apparue critique dans notre proce´de´ de fabrication a` cause des
forces de capillarite´ tre`s pre´sentes au moment du se´chage du dispositif. Diﬀe´rentes
me´thodes ont e´te´ mises en œuvre aﬁn de diminuer l’inﬂuence de ces forces de sur-
face. La gravure de la couche sacriﬁcielle en utilisant un acide dans sa phase vapeur
s’est montre´e comme une bonne alternative aux me´thodes de gravure liquide et se´-
chage. Des membranes de nanotubes de carbone suspendues au dessus d’un gap
d’air d’environ 200 nm ont ainsi e´te´ obtenues. Ces re´sultats ont e´te´ conﬁrme´s par
des caracte´risations morphologiques au MEB et a` l’AFM.
Bien qu’on ait re´ussi a` obtenir des membranes de nanotubes suspendus qui re´-
pondent au crite`re de l’e´paisseur nanome´trique, la manipulation de telles membranes
reste complexe a` cause de la structure unidimensionnelle des nanotubes. En eﬀet,
obtenir une membrane vibrante ne´cessite la transformation des objets unidimension-
nels en un seul objet bidimensionnel, aﬁn d’assurer une meˆme re´ponse e´lectrique et
un meˆme comportement me´canique de l’ensemble des nanotubes. Des interrogations
demeurent quant a` l’uniformite´ du comportement des nanotubes qui constituent
nos membranes. Les mate´riaux 2D tel que le graphe`ne re´pondent parfaitement a` ce
crite`re graˆce a` leur structure naturellement bidimensionnelle.
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Chapitre 3
Mate´riaux 2D : Graphe`ne et
compose´s de´rive´s
3.1 Description et Motivations
Le graphe`ne est un cristal constitue´ d’un simple plan d’atomes de carbone re´-
partis re´gulie`rement sur un re´seau hexagonal en forme de nid d’abeilles.
L’utilisation du graphe`ne en tant que mate´riau bidimensionnel sous la forme d’un
mono-feuillet ou d’une superposition de quelques feuillets de graphe`ne semble eˆtre
une bonne alternative aux re´seaux de nanotubes de carbone aligne´s. Un premier
inte´reˆt re´side dans l’e´paisseur tre`s faible d’une telle couche (∼0.3 nm) en parfait
accord avec les exigences de notre application. Un deuxie`me inte´reˆt re´side dans la
structure naturellement bidimensionnelle qui ne ne´cessite pas une e´tape d’assem-
blage pre´liminaire pour l’obtention de membranes.
Dans ce chapitre, nous allons de´velopper un proce´de´ technologique qui permet
d’obtenir des membranes suspendues de graphe`ne, de graphe`ne oxyde´ et des mem-
branes compose´es de graphe`ne oxyde´ et d’une couche mince de me´tal. Ce dernier a
pour roˆle d’assurer la conductivite´ des membranes de graphe`ne oxyde´.
3.2 Me´thodes d’obtention dans la litte´rature
Les me´thodes principales de production de graphe`ne peuvent eˆtre classe´es en
deux cate´gories : les me´thodes base´es sur l’exfoliation du graphite et celles de syn-
the`se du graphe`ne par e´pitaxie.
3.2.1 Exfoliation du graphite
A Exfoliation me´canique du graphite
Les premie`res observations de mono-feuillets de graphe`ne ont e´te´ effectue´es sur
du graphe`ne obtenu par exfoliation me´canique ou clivage du graphite par le groupe
de Geim [82, 213–215]. Cette me´thode consiste a` se´parer les feuillets de graphe`ne
constituant le graphite cristallin soit en frottant les cristaux de graphite les uns
contre les autres, soit en utilisant un ruban adhe´sif qui permet d’obtenir des feuillets
de graphe`ne individuels.
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Les feuillets sont ensuite observe´s au microscope optique. Cette technique permet
de localiser les feuillets de graphe`ne et d’estimer le nombre de feuillets a` condition de
de´poser le graphe`ne sur un substrat de silicium recouvert d’une couche de 300 nm de
SiO2. Cette observation est possible graˆce au contraste duˆ aux interfe´rences optiques
au niveau des e´paisseurs superpose´es [82,213–215].
Les mesures ont de´montre´ que cette approche permet d’obtenir des mono-feuillets
de graphe`ne de dimensions pouvant atteindre 10 µm en largeur et 100 µm en longueur
avec une structure bien ordonne´e.
Le principal inconve´nient de la production de feuillets de graphe`ne par exfoliation
me´canique re´side dans la difficulte´ d’identifier les mono-feuillets.
B Exfoliation chimique du graphite
Cette approche est base´e sur l’utilisation de surfactants organiques (agents de
surface) qui pe´ne`trent dans l’espace entre les couches constituants la structure de
graphite cristallin et permet la diminution de l’e´nergie d’interaction entre les diffe´-
rents feuillets et de la distance qui les se´pare [216]. Par conse´quent, la se´paration des
couches graphitiques devient possible avec une sonication. Apre`s avoir disperse´ les
morceaux de graphite dans le surfactant, une sonication et/ou une centrifugation du
me´lange permet d’obtenir une suspension de mono-feuillets et de quelques feuillets
de graphe`ne (FLG : Few Layer graphene). Cette meˆme me´thode a e´te´ pre´ce´demment
utilise´e pour se´parer les nanotubes de carbone qui ont tendance a` s’agglome´rer pour
former des bundles [217]. Dans le cas du graphe`ne, c’est le N-poly- methylpirroli-
done (NMP) qui est souvent utilise´ car il a une grande e´nergie d’interaction avec les
feuillets de graphe`ne.
Des travaux mene´s par Dai et al. montrent des feuillets de graphe`ne, obtenus par
exfoliation chimique de graphite, d’une dimension late´rale de plusieurs centaines de
nanome`tres et d’une hauteur de ∼ 1 nm [218].
3.2.2 Synthe`se du graphe`ne par e´pitaxie
A De´poˆt chimique en phase vapeur (CVD) sur un me´tal
La me´thode de de´poˆt chimique en phase vapeur est tre`s re´pandue dans le do-
maine de synthe`se de nanostructures carbone´es. Connue depuis les anne´es 70, cette
me´thode a e´te´ utilise´e pour fabriquer des fibres de carbone et plus re´cemment pour
la production a` grande e´chelle de nanotubes de carbones [219].
Le principe de cette me´thode est base´ sur la de´composition catalytique a` haute
tempe´rature d’un hydrocarbure (me´thane, e´thyle`ne, etc.) sur une surface me´tallique
re´active. Plusieurs me´taux peuvent eˆtre utilise´s tels que le cuivre [220], le nickel [221],
le platine [222], le palladium [223] ou l’iridium [224].
Cette me´thode permet d’obtenir des feuillets de graphe`ne de taille macrosco-
pique. Des mon-feuillets de graphe`ne de 76 cm de diagonale ont e´te´ obtenu par le
groupe de B.H. Hong [225].
B De´composition thermique du SiC
La me´thode de synthe`se de graphe`ne par de´composition thermique du carbure de
silicium se base sur le principe suivant : Au dessus de 1200◦C, les atomes de silicium
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en surface s’e´vaporent et les atomes de carbone se re´organisent pour former un film
de graphe`ne a` la surface du cristal de carbure de silicium (SiC) [226–229]. L’avantage
le plus important de cette me´thode est la grande taille du film de graphe`ne forme´. En
effet, la taille du film obtenu de´pend de la taille du SiC cristallin et de sa qualite´. En
plus, le SiC e´tant un semiconducteur, le transfert du graphe`ne n’est pas ne´cessaire
pour e´tudier ces proprie´te´s e´lectriques.
L’observation des films de graphe`ne au TEM et a` l’AFM montrent une large
surface de graphe`ne (centaines de nanome`tres) lisse et homoge`ne [230].
3.3 Proce´de´ technologique de re´alisation des mem-
branes suspendues
Dans le cadre de collaborations avec les e´quipes du Laboratoire de Physique des
Interfaces et Couches Minces (LPICM) de l’E´cole Polytechnique d’une part et du
Service de Physique de l’E´tat Condense´ (SPEC) du CEA Saclay d’autre part, nous
avons pu disposer de graphe`ne obtenu par croissance et de graphe`ne oxyde´ (GO)
obtenu par exfoliation chimique. La fabrication ainsi que le de´poˆt de ces deux ma-
te´riaux sur nos circuits de test sont effectue´s par les e´quipes collaboratrices. Seule
une bre`ve description des proce´de´s employe´s sera donne´e ici. Pour plus d’informa-
tions, le lecteur pourra se re´fe´rer a` la the`se de Joe¨l Azevedo [231] pour la fabrication
du GO et aux travaux de Baraton et al. [232] pour la fabrication du graphe`ne par
croissance.
Par la suite, nous allons expliquer les e´tapes du proce´de´ technologique que nous
avons conc¸u et mis en œuvre afin de re´aliser des membranes suspendues de surface
microme´trique a` partir des films de graphe`ne et de GO de´pose´s sur la totalite´ des
circuits de test. Une e´tape de structuration des films afin de dessiner les membranes
sera suivie d’une e´tape de gravure de la couche sacrificielle pour l’obtention de
membranes suspendues. Paralle`lement, nous allons proposer un nouveau mate´riau
hybride conducteur a` base de graphe`ne oxyde´. Notre proce´de´ technologique sera
adapte´ pour obtenir des membranes suspendues a` partir de ce mate´riau.
3.3.1 Fabrication des films
A Graphe`ne obtenu par croissance
Dans le cadre de collaborations avec le LPICM, du graphe`ne est obtenu en uti-
lisant une me´thode d’e´pitaxie. La synthe`se du graphe`ne se fait par implantation
ionique d’atomes de carbone dans un film de nickel. Contrairement aux me´thodes
d’e´pitaxie cite´es ci-dessus, l’implantation ionique permet de bien controˆler le nombre
d’atomes de carbone contenus dans le substrat et ainsi avoir une meilleure pre´diction
du nombre de feuillets de graphe`ne apre`s croissance.
Une couche de nickel de 200 nm est de´pose´e par e´vaporation sur un substrat de
Silicium recouvert de 300 nm de SiO2 thermique. L’implantation ionique est re´alise´e
a` 80 keV. La croissance s’effectue ensuite dans un four pre´chauffe´ a` une tempe´rature
comprise entre 725◦ C et 900◦ C [232].
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B Graphe`ne oxyde´ : exfoliation chimique
Le graphite oxyde´ a une structure multi-couches semblable a` celle du graphite.
La diffe´rence re´side dans la pre´sence de groupes d’oxyge`ne dans les plans atomiques
de carbone. Ceci non seulement augmente la distance inter-couche mais rend aussi
la structure hydrophile. Comme re´sultat, les couches oxyde´es peuvent eˆtre exfolie´es
dans l’eau avec une sonication de puissance mode´re´e. Dans le cas ou` les couches
ne contiennent qu’un ou quelques feuillets , elles sont appele´es feuillets de graphe`ne
oxyde´ ou GO.
Dans le cadre de collaboration avec le SPEC, du graphe`ne oxyde´ est obtenu
par exfoliation de graphite oxyde´ de haute purete´ (> 90%) dans de l’eau ultra-pure
pendant 90 minutes. Une suspension de GO avec une concentration de 4 mg /ml est
ainsi obtenue. L’ultrasonication est suivie par une centrifugation a` une vitesse de 20
000 tr/min pendant 20 minutes. Le pre´cipite´ est utilise´ pour pre´parer une nouvelle
solution qui est centrifuge´e tout d’abord a` 15 000 tr/min et ensuite a` 24 000 tr/min
pendant 20 minutes [233].
La modification des parame`tres de sonication et de centrifugation permet d’ob-
tenir des feuillets de GO de dimensions plus ou moins grandes.
C Film conducteur a` partir du film de Go
Les membranes suspendues jouent le roˆle de l’e´le´ment actif dans notre projet de
transducteurs. Pour qu’elles puissent re´agir a` une excitation capacitive, elles doivent
eˆtre conductrices. Or les films en graphe`ne oxyde´ sont isolants. Afin d’assurer la
conductivite´ de tels films, nous avons identifie´ deux possibilite´s : (i) effectuer une
re´duction sur les feuillets de graphe`ne oxyde´ ou (ii) former un film compose´ de
graphe`ne oxyde´ et d’une couche me´tallique.
i) Re´duction du GO Deux strate´gies diffe´rentes sont utilise´es dans la litte´-
rature pour la re´duction du graphite oxyde´ ou du graphe`ne oxyde´ : la re´duction
thermique et la re´duction chimique [234].
La re´duction thermique consiste a` re´aliser un recuit sur les structures a` re´duire.
Lors des premie`res expe´riences, un chauffage rapide (> 2000◦C/min) e´tait utilise´
par le groupe de Cheng H.M [235, 236] et celui de Aksey I. [237, 238] pour exfo-
lier le graphite oxyde´ et obtenir du graphe`ne. Le me´canisme d’exfoliation re´sulte de
l’expansion brutale des gaz de CO et de CO2 emprisonne´s dans l’espace entre les
feuillets de graphe`ne lors de la monte´e soudaine de la tempe´rature dans la struc-
ture. Les feuillets ainsi exfolie´s sont appele´s graphe`ne et non pas graphe`ne oxyde´,
ceci implique que le proce´de´ de recuit rapide permet non seulement l’exfoliation du
graphite oxyde´ mais aussi la re´duction des feuillets de graphe`ne fonctionnalise´s en
de´composant les groupes d’oxyge`ne qu’ils contiennent. Ce double effet rend l’ex-
pansion thermique du graphite oxyde´ un proce´de´ inte´ressant pour la production en
masse du graphe`ne. Cependant, les feuillets de graphe`ne obtenus avec cette me´thode
sont de petites tailles et pre´sentent plusieurs plis [237]. Ceci serait duˆ au fait que la
de´composition des groupes d’oxyge`ne enle`ve aussi des atomes de carbone au plan
atomique de carbone. Ceci engendre la division ainsi que la distorsion du plan de
carbone et donc des feuillets de graphe`ne obtenus.
Une alternative consiste a` commencer par exfolier le graphite oxyde´ chimique-
ment, ce qui permet d’obtenir des feuillets de graphe`ne oxyde´ de grande taille. La
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re´duction est ensuite effectue´e avec un recuit sous vide [239], dans une atmosphe`re
inerte [240] ou une atmosphe`re de re´duction [235, 236, 240, 241]. En plus de l’atmo-
sphe`re, la tempe´rature du recuit est un facteur tre`s important pour la re´duction du
GO [237,239,240,242–244]. En effet, il a e´te´ de´montre´, dans les travaux de Schniepp
et al. [237] et Wang et al. [240], que pour une tempe´rature infe´rieure a` 500 ◦C, le
rapport C/O ne peut exce´der 7 et la conductivite´ du film obtenu atteint seulement
50 S/cm. Quand la tempe´rature est de 1100 ◦C, le rapport C/O est supe´rieur a` 13
et la conductivite´ est de 550 S/cm .
La re´duction thermique du GO semble eˆtre une proce´dure inte´ressante et efficace.
Cependant, la ne´cessite´ d’une tempe´rature e´leve´e rend son utilisation incompatible
avec les substrats a` faible tempe´rature de fusion tels que les substrats en verre ou
en polyme`res.
Nos circuits de test sont constitue´s d’e´lectrodes en Au dont la tempe´rature de
fusion est de 1 064◦C a` pression ambiante. Ceci pre´sente une difficulte´ majeure de-
vant une re´duction efficace des feuillets de graphe`ne oxyde´ avec cette me´thode.
La re´duction chimique consiste a` re´duire le graphite oxyde´ ou le graphe`ne oxyde´
en utilisant des re´actifs chimiques qui re´agissent en contact avec les composants
oxyde´s. Ge´ne´ralement, ce type de re´duction est re´alise´ a` tempe´rature ambiante ou
mode´re´e. Contrairement a` la re´duction thermique, cette me´thode ne requiert pas
d’e´quipement particulier ce qui la rend plus accessible et moins couteuse pour la
production du graphe`ne.
La re´duction du graphite oxyde´ en utilisant l’hydrazine (N2H4) a e´te´ utilise´e par
l’e´quipe de Kotov [245] de`s 1996, avant meˆme la de´couverte du graphe`ne , alors que
son utilisation pour produire du graphe`ne n’a e´te´ publie´e pour la premie`re fois qu’en
2006 par Stankovich et al. [246]. L’utilisation de l’hydrazine comme re´actif chimique
s’est ainsi largement re´pandue [242, 247–253]. La re´duction par l’hydrazine et ses
de´rive´s tels que l’hydrate d’hydrazine (N2H4.H2O) et le dime´thylhydrazine(C2H8N2)
[254], est re´alise´e en rajoutant le re´actif chimique a` une dispersion aqueuse de GO.
Ceci entraˆıne la formation d’agglome´rats de feuillets de graphe`ne due a` une augmen-
tation de l’hydrophobicite´. Apre`s se´chage, une poudre noire conductrice est obte-
nue [255]. Fernandez et al. [249] ont mesure´ une conductivite´ de 99.6 S/cm, pour des
films de GO re´duit en utilisant l’hydrazine. D’autres re´actifs chimiques tels que le
borohydrure de sodium (NaBH4) [256], l’acide ascorbique (C6H8O6) [249] ou l’iodure
d’hydroge`ne (HI) [257,258] ont e´te´ utilise´s pour la re´duction du graphite oxyde´.
La re´duction en utilisant l’iodure d’hydroge`ne (HI) est particulie`rement inte´res-
sante puisqu’elle peut eˆtre re´alise´e sur du GO en suspension, en poudre ou en film
dans un environnement liquide ou gazeux et a` tempe´rature ambiante. Une conduc-
tivite´ de 300 S/cm a e´te´ obtenue par Moon et al. [258]. Ces re´sultats montrent que
le HI est un re´ducteur plus pertinent que l’hydrazine et est plus approprie´ pour la
re´duction des films de GO. Cependant, l’utilisation de ce re´ducteur n’est pas com-
patible avec notre proce´de´ technologique. Les e´lectrodes qui constituent nos circuits
de test sont en Au, un e´le´ment qui re´agit avec le I2. Ce point constitue un obstacle
devant la re´duction au HI.
La re´duction a` l’hydrazine n’est pas non plus compatible avec notre proce´de´
technologique puisque le silicium est attaque´ par l’hydrazine avec une vitesse de 3
µm /min a` 115 ◦C et a` pression ambiante [259]. De nouveaux essais avec d’autres
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re´ducteurs doivent eˆtre re´alise´s.
ii) Mate´riaux hybrides : Graphe`ne oxyde´ et couche me´tallique Graˆce
a` ses proprie´te´s chimiques et me´caniques uniques, le graphe`ne oxyde´ est souvent
utilise´ en combinaison avec d’autres mate´riaux pour la re´alisation de compose´s hy-
brides inte´gre´s dans diffe´rents dispositifs telles que les batteries [260–263], les super-
capacite´s [264] ou les me´moires flexibles [265]. Par exemple, dans le domaine des
batteries de Lithium, du graphe`ne oxyde´ est incorpore´ dans des mate´riaux tels que
Fe2Mo3O8 [263], Mo [261], TiO2, etc... pour la re´alisation des e´lectrodes. Il a e´te´
prouve´ que l’incorporation du GO dans les e´lectrodes ame´liore non seulement les
performances e´lectrochimiques des batteries, mais aussi les proprie´te´s me´caniques
de leurs structures, comme de´montre´ par Sun et al. [263].
Dans le cadre de nos travaux de the`se, nous avons choisi de re´aliser une structure
hybride compose´e d’une couche de graphe`ne oxyde´ et d’une couche me´tallique fine.
Le graphe`ne oxyde´ n’est pas conducteur. Le roˆle de la couche me´tallique est de
rendre la structure conductrice.
Parmi les mate´riaux disponibles et compatibles avec notre proce´de´ technologique,
nous avons choisi d’utiliser le nickel. En effet, le Ni peut eˆtre grave´ se´lectivement par
rapport aux autres mate´riaux qui constituent notre support de test (Si, SiO2,Au,
Cr), en utilisant une solution de HCl. En plus, la gravure au HF que nous allons
re´aliser a` la fin de notre proce´de´ pour graver le SiO2 n’endommage pas le Ni.
Nous de´posons une couche de nickel d’environ 5 nm d’e´paisseur sur la totalite´
du circuit en utilisant un e´vaporateur a` faisceaux d’e´lectrons (Plassys MEB 550S).
3.3.2 Transfert des films
A Report de couche de graphe`ne
Afin de transfe´rer les feuillets de graphe`ne sur un autre substrat, une me´thode
assez re´pandue est d’utiliser un substrat flexible de type PDMS ou PMMA. Apre`s
croissance sur le substrat de nickel, le film de graphe`ne est transfe´re´ sur nos circuits
de test en utilisant un tampon de re´sine (PMMA). L’ensemble substrat de nickel et
graphe`ne est enrobe´ avec la PMMA. Le nickel est ensuite grave´ se´lectivement afin de
se´parer le graphe`ne du substrat. Le graphe`ne se trouve ainsi accroche´ uniquement a`
la re´sine. L’ensemble graphe`ne et re´sine peut alors eˆtre manipule´ et transfe´re´ sur nos
circuits de test. Les e´tapes utilise´es ici sont identiques a` celles utiliser par Gomez et
al. pour transfe´rer un film de graphe`ne sur un substrat. Ces e´tapes sont illustre´es
figure 3.1 issue des travaux de Gomez De Arco et al. [266].
Un e´chantillon d’images MEB de films de graphe`ne que nous avons obtenus apre`s
transfert sur nos circuits est repre´sente´ figure 3.2.
L’imagerie par microscopie e´lectronique ainsi que l’imagerie par microscopie a`
force atomique montrent des surfaces de graphe`ne assez ondule´es. Ce proble`me est
bien connu dans la litte´rature. D’apre`s les travaux de Kim et al. et ceux de Gomez
et al., ces ondulations sont duˆes a` la diffe´rence du coefficient d’expansion thermique
entre le substrat me´tallique (nickel ici) et le graphe`ne [266, 267] lors de l’e´tape de
refroidissement du syste`me apre`s la croissance. Une autre interpre´tation possible
peut eˆtre lie´e a` la forme de la surface de re´sine assez ondule´e. Au moment du report
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du ﬁlm, le graphe`ne e´pouse la forme du tampon de PMMA et reste ondule´ meˆme
apre`s le transfert.
Figure 3.1 – Synthe`se d’un ﬁlm structure´ de graphe`ne par CVD sur un substrat de
nickel. Gravure du nickel et transfert du ﬁlm de graphe`ne sur un tampon de re´sine en
PMMA. Transfert du ﬁlm sur un nouveau substrat et gravure de la re´sine, ﬁgure issue des
travaux de Gomez De Arco et al. [266]
.
Figure 3.2 – (A), (B) et (C) Images MEB d’un de´poˆt de ﬁlm de graphe`ne sur le circuit
de test. Barres d’e´chelle respectives : 273 μm, 8.57 μm, 1.20 μm
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B Me´thode BDM (Bubble Deposition Method)
Une me´thode originale de re´alisation de film d’oxyde de graphe`ne (GO) sur sur-
face a e´te´ de´veloppe´e au sein du SPEC (CEA Saclay). Cette me´thode consiste a` uti-
liser des films de tensioactifs afin de transfe´rer sur substrat des films de nano-objets.
Dans le cas du GO, a` partir d’une solution dont la formulation a` pre´ce´demment e´te´
optimise´e, l’approche peut eˆtre re´sume´e en trois e´tapes principales :
1. la formation du film de tensioactifs he´misphe´rique dans une enceinte close et
le de´but du drainage de la solution a` l’inte´rieur du film .
2. l’adhe´sion du film sur le substrat a` une e´paisseur choisie (selon la couleur
observe´e)
3. l’e´vaporation extreˆmement rapide de l’eau re´siduelle lorsque le film de tensio-
actifs e´clate.
Lors de l’e´tape d’adhe´sion une partie des feuillets contenus dans le cœur aqueux va
drainer dans les parties late´rales du cylindre tandis que l’autre partie va interagir
avec le substrat au travers d’interactions hydrophiles/hydrophiles. L’e´paisseur du
film va continuer de de´croitre, ce qui va conduire a` une augmentation du confinement
des feuillets qui vont alors se positionner dans les espacements reste´s vides jusque-la`
(figure 3.3).
Figure 3.3 – Repre´sentation sche´matique des deux e´tapes principales du de´poˆt par film
he´misphe´rique (par souci de clarte´ les mole´cules tensioactives ne sont pas repre´sente´es
et les feuillets de GO ne sont pas a` l’e´chelle). (a) Juste apre`s la formation du film de
tensioactifs le drainage commence (fle`ches bleues). (b) A la couleur de film souhaite´e, le
substrat est de´licatement approche´ jusqu’a` rentrer en contact avec le sommet du film.
Le film adhe`re alors au substrat en formant un cylindre et son e´paisseur continue de
diminuer (fle`che orange) ce qui conduit a` un confinement des feuillets de GO sur le substrat.
Apre`s l’e´clatement du cylindre, l’eau re´siduelle s’e´vapore tre`s rapidement. Figure issue des
travaux de l’e´quipe de Benattar, J.-J. [233].
Le drainage apparait comme e´tant un parame`tre important dans la mesure ou`
les feuillets sont rapidement e´limine´s du cœur aqueux. Ainsi, pour une concentration
donne´e, il est possible d’ajuster le taux de recouvrement de la surface en fonction
de l’e´paisseur du film transfe´re´.
L’e´paisseur du film peut aussi eˆtre simplement ajuste´e par le nombre de de´poˆts
effectue´s. En effet, les travaux de the`se de J. Azevedo ont montre´ qu’a` chaque nou-
veau film mono-couche transfe´re´, l’e´paisseur moyenne du film (mesure´e a` l’AFM)
augmente de fac¸on re´gulie`re (figure 3.4).
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Figure 3.4 – E´volution de la rugosite´ moyenne et de l’e´paisseur des ﬁlms en fonction du
nombre de couches de´pose´es. [GO] = 1 mg/mL [233].
Par ailleurs, l’ajustement des conditions d’exfoliation, de centrifugation et de tri
des feuillets permet de modiﬁer la taille des feuillets de GO dans chaque suspension.
Par une approche Layer-by-Layer (LBL), des se´ries de trois de´poˆts de ﬁlm mono-
couche ont e´te´ re´alise´es sur nos substrats en pleine couche. Des exemples d’images
MEB de de´poˆts obtenus sur un de nos supports de test sont repre´sente´s ﬁgure 3.5.
D’apre`s les images MEB, on constate qu’aucun pli n’est observe´, ce qui se traduit
par une tre`s faible e´volution de la rugosite´ en fonction du nombre de de´poˆts re´alise´s.
Figure 3.5 – (A), (B) et (C) Images MEB d’un de´poˆt de ﬁlm de graphe`ne sur le circuit
de test. Barres d’e´chelle respectives : 333 μm, 30 μm, 3 μm
3.3.3 Structuration des couches
Aﬁn d’obtenir des membranes de surface microme´trique a` partir des diﬀe´rents
de´poˆts de graphe`ne et de graphe`ne oxyde´, nous avons mis en place un proce´de´
technologique qui permet de de´couper les pleines couches en rubans de formes et de
tailles de´ﬁnies.
Les diﬀe´rentes e´tapes technologiques sont de´crites par les sche´mas de la ﬁgure
3.8.
Nous avons choisi de de´couper la couche de graphe`ne en diﬀe´rents rubans rec-
tangulaires place´s sur les gaps de 1 μm a` 3 μm. Pour ceci, nous avons fait une
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e´tape de lithographie optique, suivie d’une e´tape de gravure se`che et d’une e´tape
d’enle`vement de la re´sine.
A Lithographie optique
Des motifs rectangulaires d’une longueur de 200 μm et d’une largeur de 20 μm
sont de´ﬁnis au niveau des gaps (voir ﬁgure 3.6 (B)). Un masque souple est utilise´
pour l’e´tape de lithographie.
Nous commenc¸ons par l’e´talement d’une re´sine positive photosensible (AZ1512
HS) par spin-coating avec une vitesse de rotation de 4000 tr.min−1 suivi par un
recuit a` 100◦C pendant 90 s . Apre`s l’alignement de l’e´chantillon avec le masque,
nous proce´dons a` l’insolation de la re´sine pendant 25 s en utilisant un aligneur de
masque MJB4 1 muni d’une source UV de longueur d’onde 365 nm. Finalement, la
re´sine est re´ve´le´e pendant 30 s dans un solvant basique AZ-developper dilue´ a` 50 %
dans le H2O suivi d’un rinc¸age a` l’eau de´-ionise´e.
B Gravure au plasma O2
Aﬁn d’enlever le graphe`ne en surplus, nous utilisons une gravure se`che au plasma
oxyge`ne [81,268–270]. Le plasma O2 grave les mate´riaux organiques seulement. Les
autres mate´riaux pre´sents sur nos e´chantillons (Si, SiO2, Au et Cr) ne sont pas atta-
que´s par le plasma O2 et ne risquent donc pas d’eˆtre endommage´s. Le plasma oxyge`ne
grave le graphite beaucoup plus rapidement que la re´sine. La re´sine e´tant plus e´paisse
que le graphe`ne, le temps d’arreˆt de gravure peut eˆtre controˆle´. Nous utilisons alors la
re´sine comme masque. Diﬀe´rentes calibrations de l’e´quipement (puissance, pression,
de´bit d’oxyge`ne, dure´e de gravure) sont eﬀectue´es aﬁn de trouver les parame`tres
ade´quats pour la gravure de nos e´chantillons. Les zones de graphe`ne non prote´ge´es
par la re´sine sont ﬁnalement grave´es avec une puissance re´ﬂe´chie de 100 W, sous
une pression de 50 mTorr et avec un de´bit de O2 de 50 sccm pendant une dure´e de
60 s. (voir ﬁgure 3.6 (B)).
Figure 3.6 – Image optique du circuit de test recouvert de graphe`ne produit par crois-
sance, suite a` l’e´tape de (A) lithographie optique et (B) gravure au plasma O2. Le graphe`ne
est prote´ge´ par des rubans rectangulaires de re´sine de dimensions 20 μm × 200 μm. Le
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C Gravure au HCl
Cette e´tape n’est applique´e que pour le cas des rubans constitue´s de nickel +
graphe`ne oxyde´. A ce stade nous disposons de rubans de graphe`ne oxyde´ qui reposent
au dessus d’une couche de nickel qui recouvre la totalite´ de la puce (non encore
structure´e). Les rubans de graphe`ne oxyde´ sont prote´ge´s par une couche de re´sine.
Nous utilisons cette re´sine une deuxie`me fois comme un masque pour graver le nickel
non prote´ge´. Le nickel est grave´ en utilisant une solution de chlorure d’hydroge`ne
dilue´e dans l’eau de´-ionise´e avec une concentration de 12 mol/L.
D Enle`vement de la re´sine
Apre`s les e´tapes de gravure au plasma O2 et au HCl, le masque de re´sine est
enleve´ sans endommager les membranes. Les supports de test sont plonge´s pendant
une dizaine de minute dans un solvant AR 300-70 puis rince´s a` l’eau de´-ionise´e.
3.3.4 Suspension des membranes
Apre`s avoir structure´ les couches de graphe`ne, de GO et de NiGO, la couche de
SiO2 sur laquelle repose ces rubans doit eˆtre grave´e afin de suspendre les membranes.
L’e´tude que nous avons re´alise´e sur les nanotubes de carbone nous a permis
d’identifier la me´thode de gravure au HF vapeur comme une bonne alternative aux
me´thodes de gravure en phase liquide. C’est cette me´thode que nous utilisons ici
pour graver la couche sacrificielle de SiO2 et suspendre les rubans de graphe`ne, de
graphe`ne oxyde´ ainsi que ceux de nickel recouvert de graphe`ne oxyde´.
Les re´sultats de la gravure montrent un taux de rubans suspendus d’environ
40%, 40 % et 10% pour les membranes de nickel recouvert de graphe`ne oxyde´, les
membranes de graphe`ne oxyde´ et les membranes de graphe`ne, respectivement.
Le faible taux de suspension dans le cas des membranes de graphe`ne peut eˆtre
attribue´ a` la technique de transfert de films utilise´e, a` l’aspect ondule´ des membranes
ainsi qu’a` la tension du film.
Dans le cas des membranes de graphe`ne oxyde´ ou de NiGO, nous avons enregistre´
un taux assez satisfaisant de suspensions des membranes. Des surfaces suspendues
de 20 µm x 1.4 µm ont e´te´ obtenues. Cette surface suspendue est assez exception-
nelle puisqu’a` notre connaissance, c’est la premie`re fois que la gravure du SiO2 est
employe´e pour suspendre une telle surface de GO [270–272].
La re´ussite de cette e´tape de suspension est en partie due a` la technique de de´poˆt
utilise´e ainsi qu’a` la grande surface d’accroche entre les membranes et les e´lectrodes
(environ 100 µm x 20 µm de chaque coˆte´ du gap).
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Figure 3.7 – Image MEB de membranes suspendues de : (A) et (B) nickel recouvert de
graphe`ne oxyde´, (C) et (D) graphe`ne produit par croissance, (E) graphe`ne oxyde´ petits
feuillets et (F) graphe`ne oxyde´ grands feuillets. Les membranes sont suspendues toutes
apre`s une gravure du SiO2 au HF vapeur. Barres d’e´chelle respectives : 10 µm, 750 nm, 2
µm, 750 nm, 1.2 µm, 1.2 µm.
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3.4 Caracte´risation morphologique des membranes
3.4.1 E´paisseur des membranes
Nous utilisons la microscopie a` force atomique pour mesurer l’e´paisseur des mem-
branes de graphe`ne et de graphe`ne oxyde´. Les mesures sont eﬀectue´es en utilisant
un AFM D3100A en mode contact. Elles consistent a` mesurer la diﬀe´rence entre
la hauteur de la membrane et une hauteur de re´fe´rence. Nous faisons les mesures
avant suspension des membranes et nous prenons comme re´fe´rence la hauteur du di-
oxyde de silicium sur lequel reposent les membranes. Dans le cas du graphe`ne oxyde´,
l’e´paisseur locale des membranes de´pend du nombre de feuillets. Le nombre local de
feuillets de´pend non seulement du nombre de de´poˆts eﬀectue´s par la me´thode BDM
sur le circuit de test, mais aussi de la concentration de la solution en feuillets de
graphe`ne oxyde´, du taux de recouvrement du substrat par les feuillets ainsi que du
taux de superposition entre les diﬀe´rentes couches de´pose´es. D’autre part, dans le
cas des feuillets de graphe`ne oxyde´ de grande taille, nous avons remarque´ que les
feuillets se repliaient sur eux meˆmes pour former localement des zones d’e´paisseurs
multiples de celle du mono-feuillet. La ﬁgure 3.9 montre une image AFM de grands
feuillets de graphe`ne oxyde´ de´pose´s sur une couche de SiO2.
Figure 3.9 – (A) Image AFM en mode contact d’un ﬁlm de graphe`ne oxyde´ de´pose´ sur
un substrat en SiO2. L’image montre des feuillets de tailles diﬀe´rentes avec la pre´sence
localement de plis et de recouvrements. Barre d’e´chelle : 3 μm. (B) Vue de proﬁl de
hauteur au niveau de la coupe (XY). On distingue des zones avec des e´paisseurs locales
repre´sentatives du nombre local de feuillets superpose´s. (C) Histogramme de la distribution
de hauteur sur la zone de´limite´e par un rectangle sur (A). Cette zone contient visiblement
du SiO2 (conside´re´ comme re´fe´rence) et un ﬁlm de graphe`ne oxyde´. D’apre`s l’histogramme,
il s’agit d’un bi-feuillet de graphe`ne oxyde´ de 2.8 nm d’e´paisseur moyenne.
Pour re´sumer, les membranes de graphe`ne oxyde´ ont une e´paisseur minimale d’un
mono-feuillet de GO, et des e´paisseurs locales qui de´pendent du nombre de feuillets
superpose´s et qui sont des multiples de l’e´paisseur du mono-feuillet. Les valeurs des
e´paisseurs mesure´es sont reporte´es dans le tableau 3.1.
Dans le cas des ﬁlms de graphe`ne obtenu par croissance, l’imagerie au MEB
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ainsi que celle a` l’AFM ont re´ve´le´ l’existence de structures ondule´es avec des plis
multiples. Une mesure locale a` l’AFM ne permet pas de mesurer l’e´paisseur de la
couche de graphe`ne car on ne mesure qu’une d’enveloppe de la forme d’un mate´riau
compose´ de graphe`ne et d’air. Dans la suite, c’est la rugosite´ de la membrane de
graphe`ne qui sera mesure´e.
Table 3.1 – E´paisseurs des membranes mesure´es sur un substrat de SiO2.
Nom Mate´riau E´paisseur moyenne (nm) E´cart type (nm)
a Graphe`ne 9.6 2.1
b Graphe`ne oxyde´(mono-feuillet) 1.5 0.5
c Graphe`ne oxyde´ (bi-feuillets) 3 0.5
d Graphe`ne oxyde´(tri-feuillets) 4.5 0.8
e Nickel + Graphe`ne oxyde´ (mono-feuillet) 6.5 1
e Nickel + Graphe`ne oxyde´ (bi-feuillets) 8 1
e Nickel + Graphe`ne oxyde´ (tri-feuillets) 9.5 1.5
3.4.2 Apre`s suspension
Apre`s avoir grave´ la couche sacrificielle de SiO2 au milieu du gap, les membranes
sont observe´es au MEB. Le niveau de contraste entre la membrane et le substrat nous
permet de deviner la suspension ou l’effondrement de la membrane (voir figure 3.7).
Pour comple´ter cette information, nous utilisons la microscopie a` force atomique
pour mesurer la hauteur de la membrane apre`s gravure et la comparer a` la hauteur
du substrat. Si les deux hauteurs sont identiques, on est certain que la membrane
s’est effondre´e. Dans le cas contraire, la membrane peut eˆtre suspendue, sauf si tout le
SiO2 n’a pas e´te´ totalement grave´ sous la membrane. Afin de confirmer l’hypothe`se de
suspension, d’autres caracte´risations en terme de comportement me´canique doivent
eˆtre effectue´es. Ce type de caracte´risation sera de´veloppe´ dans la quatrie`me partie
de ce manuscrit.
Dans la figure 3.10, on repre´sente un exemple d’image AFM en mode tapping
d’une membrane de graphe`ne, obtenu par croissance, apre`s gravure de la couche de
SiO2, ainsi que les profils de hauteur d’une premie`re coupe au niveau de la membrane
(en vert) et d’une deuxie`me coupe sur une portion non recouverte de graphe`ne (en
rouge). Au niveau de la membrane, nous remarquons l’existence d’une diffe´rence de
hauteur d’environ 100 nm entre la membrane sur les e´lectrodes et la membrane au
milieu du gap. D’autre part, en dehors de la membrane, nous avons une diffe´rence de
hauteur d’environ 300 nm entre les e´lectrodes et le substrat. La diffe´rence de hauteur
entre les e´lectrodes et le gap, sur la membrane, est due au fait que la membrane
e´pouse la forme des e´lectrodes d’e´paisseur 100 nm au moment du de´poˆt du film
de graphe`ne. Quant a` la diffe´rence de hauteur entre les e´lectrodes et le substrat, a`
l’exte´rieur de la membrane, elle est due a` la gravure de la couche de SiO2 et elle
nous informe que la membrane est probablement suspendue (sauf s’il reste du SiO2
non grave´ en dessous).
4. N de´signe le nombre de feuillets de´pose´s sur la couche de nickel
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Figure 3.10 – (A) Image AFM en mode tapping d’une membrane de graphe`ne obtenu
par croissance. Barre d’e´chelle : 1 μm. (B) Vues en coupe des proﬁls de hauteur au niveau
de la membrane (en vert) et en dehors de la membrane (en rouge) en fonction de la position
late´rale.
3.5 Conclusion
Graˆce a` diﬀe´rentes collaborations, nous avons dispose´ d’une part de ﬁlms de
graphe`ne produit par croissance sur une couche me´tallique et d’autre part de ﬁlms
de graphe`ne oxyde´ produit par exfoliation chimique de graphite oxyde´. Ces deux
mate´riaux ont e´te´ de´pose´s en pleine couche sur nos circuits de test. Aﬁn de re´aliser
des membranes suspendues a` partir de ces ﬁlms, nous avons conc¸u un proce´de´ tech-
nologique de post-traitement qui permet de structurer dans un premier temps les
ﬁlms aﬁn d’obtenir des ﬁlms de forme et de position bien de´ﬁnies. Pour ceci, nous
avons utilise´ les techniques de la lithographie optique combine´es avec les techniques
de gravure.
Le graphe`ne oxyde´ n’est pas conducteur. Apre`s quelques essais de re´duction qui
se sont ave´re´s non compatibles avec nos e´tapes technologiques, nous avons opte´
pour la re´alisation de membranes constitue´es d’une ﬁne couche de nickel recouverte
de graphe`ne oxyde´ en espe´rant pouvoir be´ne´ﬁcier a` la fois de la conductivite´ de la
couche me´tallique et des proprie´te´s me´caniques de la couche de graphe`ne oxyde´.
Dans un second temps, nous avons suspendu les membranes en gravant la couche
d’oxyde sacriﬁcielle avec du HF en phase vapeur. Un taux de reproductibilite´ d’en-
viron 40% a e´te´ observe´ quant a` la suspension des membranes de nickel recouvert
de graphe`ne oxyde´.
L’ensemble des membranes re´alise´es a e´te´ image´ en utilisant l’AFM. Les re´sultats
ont montre´ des e´paisseurs locales qui varient de 1.5 nm jusqu’a` la dizaine de nano-
me`tres. Ces e´paisseurs restent dans la fourchette ﬁxe´e par notre cahier des charges.
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Mate´riaux 3D en couche mince
4.1 Introduction
Bien qu’on ait re´ussi a` obtenir des membranes suspendues de structures unidi-
mensionnelles (nanotubes de carbone) et de structures bidimensionnelles (graphe`ne
et GO), avec une e´paisseur nanome´trique, des proble`mes de reproductibilite´ lors
de l’e´tape de suspension des membranes ont e´te´ observe´s. Dans ce chapitre, nous
allons proposer deux proce´de´s technologiques alternatifs, qui permettent de re´ali-
ser des membranes suspendues d’e´paisseur nanome´trique., a` partir de mate´riaux
tridimensionnels. Nous allons e´tudier dans un premier temps, un proce´de´ de re´ali-
sation adapte´ aux membranes de Diamond-Like carbon. Ensuite, nous pre´senterons
un proce´de´ technologique adapte´ aux membranes de silicium.
4.2 Diamond-Like Carbon (DLC)
4.2.1 Description et motivations
A Description
Il existe principalement deux formes cristallise´es du carbone : ces varie´te´s allo-
tropiques appele´es hybridations, confe`rent au carbone certaines proprie´te´s tre`s diffe´-
rentes selon qu’il se trouve sous une forme ou sous une autre, alors que chimiquement
parlant il s’agit toujours de carbone pur de formule chimique C. La premie`re hybri-
dation appele´e sp2 correspond a` la forme graphite du carbone (dans les conditions
ambiantes : e´tat stable, mou, noir, conducteur thermique et e´lectrique, de structure
hexagonale). La deuxie`me hybridation appele´e sp3 correspond a` la forme diamant du
carbone (dans les conditions ambiantes : e´tat me´tastable, dur, transparent, isolant,
de structure c.f.c).
Les films de Diamond-like Carbon (DLC) sont des structures de carbone amorphe
qui contiennent une proportion variable d’hybridation sp3.
Les proprie´te´s me´caniques du DLC ont e´te´ e´tudie´es dans plusieurs contextes. Il
a e´te´ de´montre´ par le groupe de Robertson que le module d’Young des couches de
DLC augmente avec le taux de liaisons sp3 , pouvant ainsi varier de 140 GPa a` un
taux de sp3 de 15% a` 800-1000 GPa a` un taux de sp3 de 100% [112]. Ces proprie´te´s
me´caniques correspondent a` des couches de DLC d’e´paisseur supe´rieure a` 10 nm.
En dessous de 10 nm, il a e´te´ de´montre´ par Liu et al. que le taux de liaisons sp3
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diminue fortement de 60% pour 10 nm a` 10% pour 2.5 nm [273]. Corre´lativement,
le module d’Young de ces couches diminue dans les meˆmes proportions de 445 GPa
pour 8 nm a` 70 GPa pour 0.9 nm, d’apre`s les travaux du groupe de Baladin [274].
Ces diffe´rentes mesures ont e´te´ effectue´es sur des couches de DLC pose´es sur un
substrat de silicium. D’autres mesures ont e´te´ re´alise´es par AFM l’e´quipe de Suk sur
des membranes suspendues de DLC de 10 a` 3.7 nm d’e´paisseur [59]. Dans ce cas le
module d’Young diminue peu de 211 a` 179 GPa.
Il en re´sulte que, quelque soit le mode de synthe`se de carbone amorphe, les
valeurs du module d’Young convergent vers de faibles valeurs de 50 a` 200 GPa pour
quelques nanome`tres d’e´paisseur.
Une e´paisseur nanome´trique associe´e a` un module d’Young relativement faible
font du DLC un bon candidat pour la re´alisation des membranes suspendues des
micro-transducteurs acoustiques.
B Objectifs
Vu les proprie´te´s me´caniques et chimiques avantageuses du DLC, il s’ave`re in-
te´ressant de re´aliser des cMUTs dont la membrane suspendue est en DLC. Dans
le cadre de notre e´tude, plusieurs exigences doivent eˆtre respecte´es. En effet, les
membranes doivent avoir une e´paisseur de quelques nanome`tres et une surface de
quelques µm2. Une e´paisseur nanome´trique implique la re´alisation d’une couche cohe´-
rente dont l’e´paisseur ne de´passe pas quelques dizaines de plans atomiques. D’autre
part, les membranes doivent eˆtre suspendues au dessus d’un gap d’air de 200 nm
de profondeur. Nous avons vu lors de la re´alisation des membranes de nanotubes
de carbone et de graphe`ne que les me´thodes de de´poˆt suivi par la gravure de la
couche sacrificielle ne se sont pas reproductibles a` cause des forces e´lectrostatiques
tre`s pre´sentes a` cette e´chelle (cf chapitres 2 et 3). Nous choisissons d’utiliser une
me´thode de de´poˆt de DLC sur un substrat de re´sine PMMA, suivi par le report de
couche directement sur un substrat qui pre´sente des cavite´s de 200 nm de profon-
deur. Seule l’e´quipe de Suk et al. [59] a re´cemment publie´, en 2012, une e´tude sur
des membranes de DLC suspendues d’une e´paisseur nanome´trique. Ce projet reste
donc ine´dit dans l’e´tat actuel de l’art. Une e´tude de la faisabilite´ technologique d’un
tel dispositif sera effectue´e dans la suite de ce chapitre.
4.2.2 Fabrication des membranes de DLC
A Les me´thodes de de´poˆt de DLC dans la litte´rature
Le DLC a souvent e´te´ utilise´ en couche d’e´paisseur supe´rieure a` 100 nm pour
l’enrobage de structures ou la protection des teˆtes de lecture. Un module d’Young
e´leve´ du DLC est important pour de telles applications [275, 276]. Nous avons vu
pre´ce´demment que le module d’Young de´pend du taux de liaisons sp3 dans le DLC.
lI a e´te´ de´montre´ par plusieurs e´quipes, telles que celles de Fallon et de Robertson,
que le taux de sp3 de´pend de la me´thode de de´poˆt du DLC et plus particulie`rement
de l’e´nergie cine´tique des ions ou atomes de carbone. La figure 4.1 montre que le
taux de sp3 croit (de 0.4 a` 0.8) avec l’augmentation de l’e´nergie cine´tique des ions
ou atomes de carbone (de quelques eV a` 150 eV) [277].
A titre de comparaison, les applications de protection de teˆtes de lecture ne´-
cessitent des e´paisseurs faibles et des modules d’Young e´leve´s [275,276]. Cependant,
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Figure 4.1 – Variation du taux de liaisons sp3 en fonction de l’e´nergie cine´tique des
ions ou atomes de carbone pour du carbone amorphe de´pose´ par FCVA. Figure issue des
travaux de l’e´quipe de Robertson [275].
dans le cadre de notre application de cMUTs, une faible e´paisseur et un faible module
d’Young sont ne´cessaires.
Diffe´rentes me´thodes permettent de fabriquer des couches de DLC ou carbone
amorphe avec des proportions variables du taux sp3/sp2 :
• La pulve´risation cathodique, magne´tron ou par plasma, ou` une cible de carbone
polarise´e ne´gativement, est bombarde´e par des ions du type Ar+ [278–280]. Le
taux de s3 reste faible mais en polarisant le substrat ne´gativement, le taux
sp3/sp2 peut varier. Par exemple, ce taux varie de 20 a` 70% en augmentant la
polarisation de -20 a` -75 V [281].
• La me´thode FCVA (Filtered Cathodic Vacuum Arc) permet d’ajuster plus
pre´cise´ment le taux sp3/sp2 en fonction de la polarisation ne´gative du substrat
par l’acce´le´ration des ions C+ produits et filtre´s [276,282].
• Les me´thode PECVD (Plasma Enhanced Chemical Vapor Deposition) utilisent
des gaz du type CxHy tels que CH4, C2H4, C2H2, etc. Ces gaz sont dissocie´s
par impacts e´lectroniques dans un plasma pour obtenir des espe`ces carbone´es
ionise´es CxH
+
y ou neutres CxHy. Les plasmas utilise´s peuvent eˆtre de diffe´-
rents types tels que RF (radio fre´quence), MW (micro-ondes), ECR (Electron
Cyclotron Resonance), ICP (Inductively Coupled Plasma), filaments chauds,
etc. Le taux sp3/sp2 peut eˆtre augmente´ en polarisant ne´gativement le sub-
strat ou par auto-polarisation (potentiel plasma positif par rapport au sub-
strat) [275,282,283]
• L’e´vaporation d’une cible de graphite par faisceau d’e´lectrons ne permet pas
d’ajuster le taux sp3/sp2 qui reste faible (15-20%) [59] mais permet d’obtenir
des membranes de DLC de faible e´paisseur.
B Fabrication des membranes de DLC dans notre e´tude
Dans le cadre d’une collaboration avec l’Institut Nanosciences et Cryoge´nie (INAC)
du CEA, nous avons obtenu des nanomembranes suspendues de carbone amorphe.
Les couches de DLC utilise´es ont e´te´ synthe´tise´es dans une source de plasma a` la
re´sonance cyclotron e´lectronique [284] avec une cible de carbone. Pour des raisons
de confidentialite´, les proce´de´s de synthe`se et de de´poˆt de couches de DLC utilise´s
dans cette e´tude ne peuvent eˆtre diffuse´s ici car ils sont en cours de brevet.
Les e´tapes de fabrication de membranes de DLC suspendues dans le cadre de
notre e´tude peuvent eˆtre re´sume´es comme suit :
1. La vitesse de de´poˆt du carbone amorphe est mesure´e dans une premie`re e´tape
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sur des substrats de SiO2 au microscope e´lectronique a` balayage pour des
e´paisseurs de plusieurs dizaines de nanome`tres avec une incertitude de ±10%
(c.f ﬁgure 4.2). On en de´duit une vitesse de de´poˆt de l’ordre de 0.7 nm/min.
Figure 4.2 – Image MEB d’une couche de DLC de 22 nm ±10% d’e´paisseur de´pose´e sur
un substrat de 90 nm de SiO2.
2. Le de´poˆt de carbone amorphe est re´alise´ pour diﬀe´rentes e´paisseurs (de 2 a` 20
nm) a` la tempe´rature ambiante sur une couche de PMMA.
3. Comme les couches de DLC obtenues sont e´lectriquement isolantes, nous avons
choisi de re´aliser des structures hybrides compose´es d’une couche de DLC
et d’une couche me´tallique de nickel de quelques nanome`tres d’e´paisseur. La
couche de nickel est synthe´tise´e de la meˆme manie`re que le DLC, en utilisant
une cible de nickel. La vitesse de de´poˆt du nickel est de 2 nm/min ± 5%. Dans
le cas particulier de ces structures hybrides de NiDLC, apre`s avoir de´pose´ une
couche de DLC sur un substrat de PMMA, une couche de nickel est de´pose´e
au dessus du DLC.
4. L’ensemble constitue´ d’une couche de PMMA et du DLC ou du NiDLC est
immerge´ dans un bain d’ace´tone aﬁn de dissoudre le PMMA. Il est ensuite
reporte´ sur un substrat contenant des tranche´es de 1.2 a` 2.8 μm de largeur au
dessus d’un gap d’air de 200 nm de profondeur. Des membranes suspendues de
DLC ou de NiDLC sont ainsi obtenues. Les ﬁgures 4.3(a) et 4.3(b) montrent
les images MEB respectives d’une membrane suspendue de DLC de 10 nm
d’e´paisseur qui pre´sente une zone de´chire´e sur le bord et d’une membrane
suspendue de Ni (2 nm)/DLC (2 nm).
4.2.3 Caracte´risation morphologique des membranes
A Suspension des membranes
Apre`s l’e´tape de report de couche sur nos dispositifs qui pre´sentent des cavite´s,
les membranes sont observe´es dans un premier temps au MEB (voir ﬁgure 4.3). Elles
sont ensuite observe´es a` l’AFM. Ces observations montrent des membranes parfai-
tement suspendues, avec un grand taux de re´ussite. Les membranes sont suspendues
sur des largeurs qui peuvent atteindre environ 3 μm et sur des longueurs qui vont
jusqu’a` 100 μm. Nous avons dispose´ d’une centaine de membranes de DLC ou de
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(a) (b)
Figure 4.3 – Images MEB de membranes suspendues de (a) DLC de 10 nm d’e´pais-
seur et (b) Ni (2 nm)/DLC (2 nm) qui pre´sente une zone de´chire´e sur le bord. Barres
d’e´chelle : 400 nm et 2 µm.
NiDLC. Environ 80% de ces membranes, de´pose´es sur des cavite´s de largeur infe´-
rieure a` 3 µm, e´taient suspendues. Ce taux exceptionnel de membranes suspendues
consolide notre choix technologique qui a consiste´ a` utiliser la me´thode de report de
couche pour re´aliser des membranes suspendues.
B E´tat de surface
Les membranes de DLC et de NiDLC sont observe´es au MEB afin d’e´valuer leur
e´tat de surface. Les images MEB montrent dans la majorite´ des cas des membranes
suspendues lisses et homoge`nes (voir figure 4.3). Nous avons cependant remarque´ des
reliquats de PMMA sur certains e´chantillons. Ces restes de PMMA sont duˆs a` une
dissolution du PMMA qui n’est pas parfaitement maˆıtrise´e. Un exemple typique
d’une membrane de DLC suspendue avec une couche de re´sine non dissoute est
repre´sente´ figure 4.4.
Figure 4.4 – Image MEB d’une membrane de DLC de´pose´e sur une paire d’e´lectrodes
espace´es par une distance de 1.4 µm. La membrane est enroule´e sur les bords et elle
contient des restes de re´sine qui lui donnent un aspect de´poli.
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C E´paisseur des membranes
La mesure in situ de l’e´paisseur des membranes suspendues n’a pas e´te´ re´alise´e
simplement et une incertitude demeure quant a` l’e´paisseur re´elle des membranes
(reliquats ou non de PMMA non dissout). Des essais ulte´rieurs d’optimisation de
dissolution du PMMA par l’ace´tone seront effectue´es pour obtenir des e´paisseurs de
membranes mieux controˆle´es.
Les informations dont nous disposons quant aux e´paisseurs des membranes sus-
pendues sont des estimations base´es sur les vitesses de de´poˆt pre´alablement calibre´es.
Les diffe´rentes membranes de DLC et de NiDLC que nous avons obtenues ainsi que
leurs e´paisseurs associe´es sont repre´sente´es tableau 4.1.
Table 4.1 – Membranes suspendues de DLC et de NiDLC et leurs e´paisseurs estime´es a`
partir des vitesses de de´poˆts.
Nom Mate´riau E´paisseur Ni(nm) E´paisseur DLC(nm)
a DLC - 2
b DLC - 5
c DLC - 10
d Nickel + DLC 4 2
e Nickel + DLC 4 5
f Nickel + DLC 2 5
4.2.4 Conclusion
La faisabilite´ technologique de membranes de DLC suspendues d’une e´paisseur
nanome´trique a e´te´ de´montre´e graˆce a` un proce´de´ technologique original. Les pre-
mie`res expe´riences nous ont permis d’obtenir des membranes de DLC et de NiDLC
suspendues avec une e´paisseur comprise entre 2 nm et 10 nm. Le proce´de´ de sus-
pension base´ sur la technique de report de couche s’est montre´ exceptionnellement
reproductible avec un taux de membranes suspendues d’environ 80%. La majorite´
des membranes obtenues pre´sente une surface lisse et homoge`ne. Cependant, des
re´sidus de re´sine ont e´te´ observe´s sur certaines membranes. Des optimisations ul-
te´rieures seront re´alise´es pour avoir un meilleur controˆle du proce´de´ de report de
couches.
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4.3 Silicium en couches minces
Contrairement aux mate´riaux carbone´s qui requie`rent l’utilisation de techniques
de mise en œuvre et d’assemblage peu re´pandues a` nos jours dans le domaine de la
micro-e´lectronique industrielle, le silicium est l’un des mate´riaux les plus familiers
a` ce domaine. Le choix du silicium est d’autant plus le´gitime dans le contexte de
cette the`se que le LETI dispose d’une expe´rience et d’un panel de technologies tre`s
large pour l’inte´gration de ce mate´riau dans les circuits micro-e´lectroniques. Bien
que son utilisation soit re´pandue dans le domaine des MEMS, la re´alisation de films
utra-minces d’e´paisseur nanome´trique reste un challenge technologique.
Apre`s une e´tude bibliographique des technologies utilise´es pour la re´alisation de
silicium en couches minces, nous allons pre´senter un nouveau proce´de´ de fabrication
de´montrant la faisabilite´ technologique de membranes de silicium de taille micro-
me´trique et d’e´paisseur nanome´trique qui re´pondent parfaitement aux exigences
morphologiques fixe´es par notre cahier des charges.
4.3.1 Couches minces de silicium et technologies utilise´es :
e´tat de l’art
Le micro-usinage de volume et le micro-usinage de surface sont identifie´s comme
les deux techniques de gravure les plus utilise´es dans le domaine des MEMS.
A Micro-usinage de volume
Le micro-usinage de volume est base´ sur la structuration du substrat pour former
la structure mobile tri-dimensionnelle du syste`me MEMS. Il fait intervenir des e´tapes
technologiques spe´cifiques telles que la gravure profonde du silicium qui ne´cessite la
pre´sence de couche d’arreˆt pour la de´finition des micro-structures [285].
Le micro-usinage de volume peut eˆtre re´alise´ par la gravure de la face avant ou
la face arrie`re du substrat. La gravure peut eˆtre effectue´e par voie se`che ou humide.
Un sche´ma de structures suspendues suite a` la gravure profonde de la face arrie`re
d’un substrat de silicium qui contient une couche d’arreˆt est repre´sente´ figure 4.5.
Figure 4.5 – Structures suspendues apre`s un micro-usinage de volume [12].
La re´alisation de membranes de silicium d’e´paisseur nanome´trique, en utilisant
cette me´thode de micro-usinage de volume, ne´cessite impe´rativement d’e´viter les
sur-gravures, afin de ne pas transpercer ou de´te´riorer les membranes.
Le micro-usinage de volume permet d’avoir la structure mobile du syste`me MEMS.
Une deuxie`me structure (ou e´lectrode) fixe est ge´ne´ralement ne´cessaire, notamment
pour les syste`mes capacitifs. Dans la plupart des cas, l’e´lectrode fixe est localise´e sur
un deuxie`me substrat. Afin d’assembler les deux composants, plusieurs techniques
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ont e´te´ de´veloppe´es. Parmi celles les plus utilise´es on retrouve les techniques de
collage ou les techniques de soudure anodique.
B Micro-usinage de surface
Le proce´de´ de micro-usinage de surface est base´ sur les techniques de de´poˆt
de couches minces, d’oxydation, de gravure peu profonde ainsi que l’utilisation des
couches sacrificielles. Un proce´de´ typique consiste a` de´poser une couche sacrificielle
sur la surface du substrat. Cette couche est ensuite structure´e par lithographie et
gravure. La structure mobile est de´pose´e par dessus la couche sacrificielle. Celle-ci
est ensuite grave´e pour libe´rer la structure mobile du MEMS ou du NEMS [286]. La
couche sacrificielle est souvent en SiO2, ou en Si3N4 (nitrure de silicium). Apre`s la
fabrication des structures, une gravure humide de la couche sacrificielle est re´alise´e
ce qui permet de former les cavite´s en dessous des structures mobiles. La gravure
humide est ge´ne´ralement effectue´e en utilisant une solution de HF, KOH, etc. Ces
diffe´rentes e´tapes de fabrication de structures suspendues sont illustre´es figure 4.6. La
Figure 4.6 – Micro-usinage de surface : (a) de´poˆt et (b) structuration de la couche
sacrificielle. (c) de´poˆt et (d) structuration de la structure mobile ; et (e) gravure de la
couche sacrificielle [286].
profondeur des cavite´s obtenues varie de la centaine de nanome`tres au microme`tre.
L’utilisation des outils de se´chage supercritique est un moyen tre`s re´pandu a` ce stade
pour e´viter les forces de capillarite´s au moment du se´chage des structures. L’e´paisseur
des structures suspendues est ge´ne´ralement supe´rieure au microme`tre [12].
L’avantage du micro-usinage de surface est sa compatibilite´ avec les proce´de´s et
les standards de fabrication CMOS.
C Conclusion
Bien que les technologies de micro-usinage de volume ou celles de micro-usinage
de surface aient souvent e´te´ utilise´es pour re´aliser les structures suspendues des
MEMS, leur utilisation est limite´e aux couches d’e´paisseur microme´triques et sub-
microme´triques.
Ces technologies ne re´pondent pas entie`rement aux exigences de notre cahier des
charges notamment a` cause de l’e´paisseur nanome´trique difficile a` atteindre via ces
proce´de´s.
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4.3.2 Re´alisation des membranes de silicium suspendues
Dans le cadre d’un projet de ﬁn d’e´tudes 1 eﬀectue´ dans notre laboratoire et a`
l’encadrement duquel j’ai participe´, un proce´de´ technologique innovant a e´te´ mis en
place et re´alise´ en collaboration avec les e´quipes du de´partement Composants Sili-
cium du Leti. Ce proce´de´ est base´ sur l’association de proce´de´s issus des deux types
de technologies : (i) Le proce´de´ de report de couche par collage issu des technologies
de micro-usinage de volume (ii) Le proce´de´ d’oxydation de couches minces issu des
technologies de micro-usinage de surface.
Notre re´alisation est conc¸ue sur des substrats silicium mono-cristallin <100> de
200 mm de diame`tre. Le principe du proce´de´ technologique identiﬁe´ et mis en place
consiste a` commencer par re´aliser des cavite´s de tailles donne´es dans un premier
substrat (A) de silicium par une e´tape de photolitho-gravure (ﬁgure 4.7 A). Ensuite,
un deuxie`me substrat (B) compose´ d’un substrat sacriﬁciel, d’une couche d’arreˆt et
d’une couche de silicium, est colle´ au dessus des cavite´s (ﬁgure 4.7 B). Finalement, les
couches sacriﬁcielles du substrat (B) sont grave´es et le silicium est aminci (ﬁgure 4.7
C).
Figure 4.7 – Principe de la re´alisation - (A) photolitho-gravure du substrat A. (B)
Collage directe entre le substrat A et le substrat B. (C) Retrait des couches sacriﬁcielles.
A Conception des cavite´s sur substrat de silicium
i) La Photolitho-gravure Cette e´tape permet de re´aliser les cavite´s au dessous
des membranes, dans le substrat (A) ayant pre´alablement subi une oxydation ther-
mique sur 200 nm de profondeur. Deux jeux de motifs ont e´te´ dessine´s : le premier
est un re´seau carre´ de trous de 1 μm de diame`tre au pas de 10 μm re´partis uniforme´-
ment sur toute la surface de la plaque de 200 mm (voir ﬁgure 4.8.A). Le second est
compose´ d’un re´seau de trous similaires mais relie´s entre eux dans une direction par
un canal de 250 nm de large (voir ﬁgure 4.8.B). Ces deux jeux de motifs se justiﬁent
par la diversite´ des modalite´s de collage qui seront mis en œuvre. Les canaux reliant
les trous dans l’e´paisseur de la silice sont destine´s a` e´quilibrer les pressions internes
et externes s’exerc¸ant sur les membranes.
Apre`s une e´tape de photolithographie, les plaques sont grave´es par voie se`che
aﬁn de retirer l’oxyde thermique et de former les cavite´s.
ii) Le collage direct Il existe plusieurs techniques de collage de substrats. Le
collage direct a l’avantage d’eˆtre simple a` re´aliser puisqu’il ne ne´cessite aucune couche
1. Stage de Cyril Curado de Fe´vrier a` Juillet 2012
89
CHAPITRE 4. MATE´RIAUX 3D EN COUCHE MINCE
Figure 4.8 – Masque de lithographie des cavite´s de 1 µm de diame`tre re´parties sur une
matrice de 10 µm x 10 µm (A) non relie´es entre elles et (B) relie´es par des rainures de 250
nm de large.
interme´diaire ou produit de collage et il en re´sulte des liaisons tre`s solides entre les
deux substrats colle´s. Il requiert impe´rativement une grande proprete´ des surfaces
ainsi qu’une bonne plane´ite´ des substrats.
Le collage direct se re´alise en trois e´tapes :
1. Le positionnement : consiste a` placer les plaques A et B l’une sur l’autre et
donc d’approcher les surfaces a` coller. Aucun alignement n’est ne´cessaire a` ce
stade.
2. Le contact : En appuyant ponctuellement sur la pe´riphe´rie des plaques a` l’aide
d’un stylet on re´alise le contact des deux surfaces a` partir de ce point. Il en
re´sulte une force attractive entre les surfaces, qui est majoritairement due aux
forces e´lectrostatiques. Cette attraction se transmet de proche en proche et
re´alise le contact sur toute l’interface de collage en e´vacuant l’eau adsorbe´e.
3. Le recuit s’effectue ge´ne´ralement entre 100 ◦C et 1100 ◦C. Il permet de lier les
substrats a` l’aide de liaisons covalentes ( Si–O–Si).
Nous avons scelle´ nos deux types de motifs dans deux atmosphe`res diffe´rentes :
(i) a` pression atmosphe´rique et (ii) a` basse pression de 200 mbar. Les plaques colle´es
a` faible pression ont e´te´ recuites a` 1100 ◦C tandis que les autres plaques colle´es a`
pression atmosphe´rique ont e´te´ recuites a` 300 ◦C pour e´viter d’endommager l’inter-
face de collage par la dilatation de l’air emprisonne´. Nous avons donc quatre plaques
de 200 mm inte´gre´es de membranes suspendues.
iii) Le Retrait des couches sacrificielles A ce stade, il faut retirer les couches
sacrificielles (substrat sacrificiel et couche d’arreˆt) du substrat B. Un meulage gros-
sier et un meulage fin sont utilise´s pour re´duire l’e´paisseur du substrat sacrificiel de
plusieurs centaines a` quelques dizaines de microme`tres.
Afin de retirer le substrat sacrificiel restant, une gravure humide se´lective est
effectue´e. Par exemple, lorsque le substrat sacrificiel est en silicium, c’est l’hydroxyde
de Tetramethyl d’ammonium (TMAH) qui est utilise´.
Finalement, la couche d’arreˆt est retire´e par gravure humide se´lective. Par exemple,
lorsque la silice est utilise´e en tant que couche d’arreˆt, c’est a` l’acide fluorhydrique
HF qu’elle est grave´e.
B Amincissement
A ce stade, nous disposons de membranes de silicium suspendues de 70 nm
d’e´paisseur. Le but de cette e´tape est de re´aliser l’amincissement des couches de
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silicium afin d’obtenir des membranes suspendues de 10 nm seulement d’e´paisseur.
L’amincissement est difficilement re´alisable par voie humide a` cause du caracte`re
isotrope de ce type de gravure. Par ailleurs, un amincissement par voie se`che, par
bombardement de la surface d’ions non re´actifs, serait potentiellement destructeur
pour nos membranes. Nous avons donc opte´ pour une gravure ionique re´active, la
RIE (Reactive Ion Etching). Cette gravure se re´alise dans une chambre a` vide dans
laquelle les gaz re´actifs sont injecte´s dans un re´acteur basse pression. Parmi les
principaux gaz utilise´s pour graver le silicium, on trouve le CF4 et le SF6 utilise´s
avec un gaz oxydant.
Apre`s de nombreux ajustements des parame`tres du proce´de´ de gravure, nous
avons e´tabli un protocole d’amincissement des membranes par cette me´thode de
gravure. Le silicium est grave´ dans un re´acteur RIE (NEXTRAL) en utilisant un
me´lange de CF4 (50.5 sccm) et de O2 (2.8 sccm) avec une puissance de 60 W et en
ajustant le temps de gravure en fonction de l’e´paisseur souhaite´e.
4.3.3 Caracte´risation morphologique des membranes
Les membranes de silicum sont observe´es au microscope optique, au microscope
e´lectronique a` balayage ainsi qu’au microscope a` force atomique. Les premie`res ob-
servations s’effectuent a` la sortie du lot de la salle blanche du Leti. Ensuite, d’autres
observations s’effectuent au cours et a` la fin de l’e´tape d’amincissement de la couche
de silicium. Le but de ces observations est de mesurer les dimensions des membranes
et d’e´valuer la qualite´ de la suspension des membranes, la rugosite´ de la surface ainsi
que les de´fauts sur les plaques.
A Avant amincissement
i) Dimensions des membranes Afin de mesurer les dimensions des mem-
branes, nous effectuons des observations au microscope e´lectronique a` balayage. Nous
re´alisons un clivage des plaques et nous observons les membranes par la tranche en
inclinant le porte e´chantillon soit de 45◦soit de 90◦pour mesurer les e´paisseurs des
diffe´rentes couches des structures (voir figure 4.9).
Les observations au MEB montrent des membranes de silicium suspendues dont
les dimensions sont conformes avec celles du carnet de lot. Ces dimensions sont
re´sume´es dans le tableau 4.2.






ii) Suspension des membranes La suspension des membranes s’est de´roule´e
en utilisant la technique de collage d’un substrat (B) sur un substrat structure´ qui
pre´sente de´ja` des cavite´s. Afin d’e´valuer le taux de reproductibilite´ de la suspension,
nous avons observe´ diffe´rents e´chantillons de membranes de silicium en utilisant le
91
CHAPITRE 4. MATE´RIAUX 3D EN COUCHE MINCE
MEB. Les observations au MEB permettent facilement de distinguer les membranes
suspendues de celles qui se sont eﬀondre´es au cours du proce´de´. Nous avons note´ un
taux de reproductibilite´ tre`s encourageant. Environ 90% des membranes de silicium
sont suspendues. L’eﬀondrement de certaines membranes pourrait eˆtre duˆ a` la pre´-
sence de de´fauts locaux au niveau de la structure. La ﬁgure 4.9 montre une dizaine
de membranes suspendues au dessus des cavite´s de 200 nm de profondeur. Seule une
membrane est eﬀondre´e dans cette zone d’observation.
Figure 4.9 – Images MEB de (A) membrane de silicium suspendue d’e´paisseur 70 nm
observe´e apre`s clivage avec une inclinaison de 90 ◦et (B) re´seau de membranes de silicium.
La zone ne contient qu’une seule membrane eﬀondre´e.
iii) De´fauts Malgre´ une homoge´ne´ite´ globale des diﬀe´rentes plaques, nous avons
observe´ quelques de´fauts ponctuels. Nous avons constate´ au microscope optique la
pre´sence de zones sur lesquelles la silice du substrat A est a` nu. Ces zones sont
de´pourvues de la couche de silicium rapporte´e par le collage. Ces de´fauts localise´s
semblent correspondre a` des de´fauts dans l’interface de collage. Ces zones non colle´es
auraient e´te´ arrache´es lors des e´tapes d’amincissement me´canique par meulage.
B Apre`s amincissement
i) E´paisseur Aﬁn de mesurer l’e´paisseur des membranes apre`s les tests d’amin-
cissement, nous avons opte´ pour le l’observation au MEB. Les e´chantillons sont
de´coupe´s et ensuite observe´s au MEB avec une inclinaison du porte-e´chantillon de
90 ◦. La ﬁgure 4.10 repre´sente une image MEB d’une membrane de silicium apre`s
amincissement et clivage.
Nous avons mesure´ une e´paisseur moyenne de 12 nm ± 3 nm pour des membranes
amincies avec les conditions optimales identiﬁe´es en B page 90. L’incertitude sur
l’e´paisseur est lie´e a` la re´solution du MEB utilise´ ainsi qu’a` la charge de la couche
observe´e.
ii) Rugosite´ Nous avons observe´ les membranes de silicium apre`s amincissement
en utilisant la microscopie a` force atomique en mode contact. Les donne´es ont e´te´
traite´es aﬁn d’estimer la rugosite´ de surface en utilisant un logiciel de traitement de
donne´es AFM 2. Nous avons obtenu une rugosite´ qui varie de 3 a` 4 nm pour tous les
e´chantillons issus des diﬀe´rentes conﬁgurations de collage sous vide et a` pression at-
mosphe´rique. Un tableau re´capitulatif des diﬀe´rents re´sultats d’observations mesures
2. Nanoscope 5.31
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Figure 4.10 – Image MEB d’une membrane de silicium apre`s amincissement. L’e´chan-
tillon est clive´ et ensuite observe´ avec une inclinaison de 90 ◦.
a` l’AFM des membranes de silicium suspendues a` la ﬁn de l’e´tape d’amincissement
est repre´sente´ ﬁgure 4.11.
iii) Contraintes re´siduelles Lors des observations au MEB et a` l’AFM, nous
avons remarque´ que les membranes pre´sentent diﬀe´rentes formes. En eﬀet, nous
avons observe´ des membranes concaves, des membranes convexes et des membranes
planes (voir ﬁgure 4.11). Certaines membranes posse`dent donc des contraintes in-
ternes issues des diﬀe´rentes e´tapes du proce´de´ technologique. Ces contraintes ont
e´te´ observe´es dans les deux conﬁgurations d’assemblage sous vide ou a` pression at-
mosphe´rique. Un tel phe´nome`ne de contraintes re´siduelles est tre`s connu dans le
domaine des couches minces. Il est ge´ne´ralement relie´ a` une discordance des re´seaux
cristallins, a` l’interface des mate´riaux assemble´s, ou encore a` la diﬀe´rence entre les
coeﬃcients de dilatation thermique des mate´riaux ainsi qu’aux proce´dures de crois-
sance des couches minces [287].
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4.3.4 Conclusion
Graˆce a` un protocole innovant et inte´grable, des membranes de silicium de 1 µm
de diame`tre, d’e´paisseur nanome´trique et de faible rugosite´ de surface ont e´te´ re´ali-
se´es. Ce protocole apporte de nouvelles perspectives sur les me´thodes de fabrication
de micro-membranes notamment graˆce a` l’utilisation du collage direct. Les premiers
tests d’amincissement de ces membranes ont e´te´ re´alise´s par gravure ionique re´-
active en environnement gazeux CF4. Cette e´tude d’amincissement a de´montre´ la






Les chapitres pre´ce´dents de cette partie se sont articule´s autour de la nature des
mate´riaux choisis pour re´aliser des membranes de taille microme´trique et d’e´paisseur
nanome´trique. La large gamme de mate´riaux de natures et de structures diffe´rente
a ne´cessite´ la mise en place et/ou l’optimisation de proce´de´s technologiques qui leur
sont approprie´s. Ces derniers se sont ainsi montre´s de complexite´ variable et ont
ne´cessite´ des moyens de mise en œuvre qui nous sont plus ou moins accessibles.
Diffe´rentes collaborations avec des laboratoires exte´rieurs ont e´te´ mises en place
pour la re´alisations des films ultra-minces qui constituent les nanomembranes.
En effet, certains de ces proce´de´s ont e´te´ re´alise´s inte´gralement d’une manie`re au-
tonome au sein de nos laboratoires (membranes de nanotubes de carbone). D’autres
proce´de´s ont e´te´ re´alise´s partiellement en collaboration avec des e´quipes de labora-
toires exte´rieurs (fabrication et transfert de films de graphe`ne et de graphe`ne oxyde´).
La structuration et la suspension de ces films ont e´te´ re´alise´es par la suite d’une fac¸on
autonome dans nos laboratoires. Quant aux membranes de silicium, nous avons pu
profiter de l’expe´rience du Leti dans le domaine de la micro-e´lectronique du silicium,
et nous avons ainsi re´alise´ une grande partie du proce´de´ technologique associe´ dans
les salles blanches du Leti.
La diversite´ des mate´riaux et des proce´de´s technologiques qui leur sont associe´s
a naturellement engendre´ des re´sultats technologiques de rendements variables en
terme de dispositifs fonctionnels obtenus a` la fin d’un proce´de´ de fabrication.
Un tableau re´capitulatif est repre´sente´ a` la page suivante afin de re´sumer les
e´tapes cle´s des proce´de´s utilise´s ainsi que les proprie´te´s morphologiques les plus
pertinentes des membranes suspendues obtenues.
L’e´tape de la suspension des membranes par gravure de la couche sacrificielle
est apparue comme une e´tape critique dans nos proce´de´s de fabrication. Nous avons
alors essaye´ diffe´rentes me´thodes de gravure et de se´chage. La me´thode de gravure au
HF vapeur s’est re´ve´le´e prometteuse pour limiter l’impact des forces de capillarite´
responsables de l’effondrement des membranes. Bien que cette me´thode nous ait
permis d’obtenir des membranes suspendues, le taux de reproductibilite´ observe´ ne
de´passe pas les 50 %.
Le proble`me de reproductibilite´ s’est trouve´ fortement diminue´ lorsque nous
avons aborde´ les techniques de report de couches sur des substrats structure´s. Un
taux de reproductibilite´ de 80 a` 90% a e´te´ observe´.
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Notre cahier des charges relatif a` la re´alisation d’un transducteur acoustique de
surface microme´trique, avec un rapport signal/bruit important, exige la re´alisation
de membranes suspendues de taille microme´trique et d’e´paisseur nanome´trique.
Dans cette partie, nous avons mis en place des proce´de´s technologiques qui per-
mettent de re´aliser des membranes suspendues a` partir de mate´riaux de diffe´rentes
natures structures. Graˆce a` ces proce´de´s, nous avons re´alise´ des membranes sus-
pendues de nanotubes de carbone aligne´s, de graphe`ne, de graphe`ne oxyde´ et des
compose´s de´rive´s en assemblant du graphe`ne oxyde´ avec une couche nanome´trique
de nickel, de DLC, de NiDLC ainsi que des membranes suspendues de silicium.
Des caracte´risations morphologiques au MEB et a` l’AFM nous ont permis de
mesurer la faible e´paisseur de ces membranes. Des e´paisseurs comprises entre 2 et
20 nm ont e´te´ mesure´es pour ces diffe´rentes membranes.
Nous allons maintenant aborder le cœur de notre propos ; a` savoir l’e´tude des









1.1 Proprie´te´s me´caniques des mate´riaux
Une proprie´te´ me´canique est une proprie´te´ caracte´ristique d’un mate´riau qui
de´crit son comportement lorsqu’il est soumis a` une ou plusieurs contraintes me´ca-
niques. Sous l’effet d’une meˆme contrainte, les mate´riaux ne re´agissent pas tous de
la meˆme fac¸on. Des exemples de proprie´te´s me´caniques sont la durete´, la fragilite´,
la ductilite´, l’e´lasticite´, la rigidite´, etc.
1.2 Proprie´te´s me´caniques des films ultra-minces
versus celles du mate´riau massif
Plusieurs e´tudes expe´rimentales ont montre´ que les films minces ont un compor-
tement me´canique diffe´rent de celui du mate´riau massif [288–297]. A titre d’exemple,
une e´tude comparative des proprie´te´s me´caniques d’un film mince de cuivre et de
celle du cuivre massif a e´te´ mene´e par l’e´quipe de Fertig et al. [289]. La figure 1.1
montre le comportement me´canique d’une couche de Cu de 1 µm d’e´paisseur de´pose´e
sur un substrat de Si, de´termine´e durant un cycle thermique avec une tempe´rature
qui varie de la tempe´rature ambiante a` 600◦C [298]. La de´formation du film provient
de la dilatation thermique duˆe a` la diffe´rence entre le coefficient de dilatation ther-
mique du Cu et celui du substrat Si. Sur la meˆme figure, on repre´sente les re´sultats
de simulation de cette meˆme expe´rience. La simulation est base´e sur les e´quations
empiriques de plasticite´ des milieux continus de´veloppe´es pour de´crire la de´formation
dans le mate´riau Cu massif. Cette simulation prend comme parame`tres d’entre´e les
proprie´te´s me´caniques du mate´riau massif [299] ainsi que les dimensions microme´-
triques du film de Cu [300]. Les re´sultats de simulation pre´disent un profil hyste´resis
de la de´formation en fonction de la contrainte totalement diffe´rent de celui mesure´
expe´rimentalement.
Plusieurs travaux ont e´te´ mene´s dans le but de comprendre l’origine de la diffe´-
rence entre les re´sultats expe´rimentaux sur les films minces et les re´sultats pre´dits
par les simulations base´es sur les lois d’e´chelles de´veloppe´es pour des mate´riaux
massifs [298,301–304].
En plus de l’e´paisseur du mate´riau, d’autres facteurs peuvent modifier les pro-
prie´te´s me´caniques des films minces. En effet, durant les proce´de´s de fabrication
et d’inte´gration, les films subissent des traitements qui peuvent modifier leurs pro-
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Figure 1.1 – Figure issue des travaux de Fertig et al. [289]. Re´sultats expe´rimen-
taux (cercles) et re´sultats the´oriques issus des simulations(ligne continue) des courbes
de contrainte-de´formation obtenues en re´alisant un cycle thermique sur un film de Cu de 1
µm d’e´paisseur sur un substrat de Si. Dans ces simulations, on a utilise´ les proprie´te´s me´-
caniques du mate´riau massif combine´es avec les dimensions caracte´ristiques du film mince.
Les deux courbes ne co¨ıncident pas. Ceci met en e´vidence le fait que les films minces se
comportent diffe´remment du mate´riau massif.
prie´te´s me´caniques [305]. A titre d’exemple, deux e´tudes paralle`les [272, 306] ont
e´te´ re´alise´es sur des membranes de graphe`ne obtenu par exfoliation me´canique du
graphite [82]. Lee et al. ont mesure´ un module d’Young de 1 TPa [306], tandis que
Frank et al. ont mesure´ un module d’Young de 0.5 TPa [272].
Ces diffe´rentes e´tudes mettent en e´vidence le fait qu’un mate´riau de faible e´pais-
seur a des proprie´te´s me´caniques diffe´rentes de celles du mate´riau massif et que ses
proprie´te´s me´caniques sont influence´es par le proce´de´ de fabrication qu’il a subi. Une
estimation impre´cise des proprie´te´s me´caniques du mate´riau a une re´percussion di-
recte sur la pre´diction du comportement du dispositif dans lequel il est inte´gre´ [307]
(fre´quence de re´sonance, facteur de qualite´, bande passante, amplitude de vibration,
etc.).
Le but de notre e´tude est de maximiser l’amplitude de de´placement des nano-
membranes sous l’action d’une force e´lectrostatique. Nous avons de´montre´ analyti-
quement, dans la deuxie`me partie de ce manuscrit, que le de´placement des nano-
membranes e´volue exponentiellement en fonction de leur module de rigidite´. Une
de´termination expe´rimentale du module de rigidite´ des diffe´rentes membranes re´a-
lise´es durant cette e´tude est donc ne´cessaire pour avoir une estimation re´aliste de
leurs amplitudes de de´placement sous l’action d’une force e´lectrostatique.
1.3 Objectifs
Cette partie sera articule´e autour de la caracte´risation e´lectrome´canique des
nano-membranes suspendues dans le but d’une part d’estimer leur module de rigi-
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dite´, et d’autre part de mesurer leur amplitude de de´placement effective sous l’action
d’un champ e´lectrostatique.
Nous de´buterons cette partie par une e´tude des diffe´rentes me´thodes expe´rimen-
tales utilise´es dans la litte´rature afin d’estimer le module de rigidite´ des membranes
ultra-fines. Cette e´tude bibliographique nous me`nera a` identifier une me´thode clas-
sique et a` l’adapter a` la ge´ome´trie ainsi qu’aux contraintes me´caniques de nos mem-
branes afin de mesurer leurs modules de rigidite´.
En deuxie`me lieu, nous mettrons en place et nous validerons un protocole de
mesure adapte´ aux structures suspendues, qui permet de mesurer in situ l’amplitude
de de´formation en chaque point d’une membrane suspendue sous l’action d’une force
e´lectrostatique avec une re´solution late´rale et axiale nanome´trique.
Une me´thode innovante base´e sur l’estimation du module de rigidite´ de mem-
branes suspendues a` partir du de´placement e´lectrostatique sera propose´e. Les re´sul-
tats seront compare´s avec ceux issus de la me´thode classique.
Nous conclurons cette partie par un bilan comparatif des performances des dif-
fe´rentes membranes e´tudie´es en terme d’amplitude de de´placement afin de de´duire




E´tat de l’art : me´thodes
expe´rimentales de mesure du
module de rigidite´
Le module de rigidite´ D est de´fini par Eh3/12(1-ν2) avec E, h et ν le module
d’Young, l’e´paisseur et le coefficient de Poisson du mate´riau, respectivement. D est
souvent estime´ expe´rimentalement en utilisant des me´thodes qui mettent en jeu des
forces soit localise´es soit re´parties sur la totalite´ de la structure sous test. Parmi la
premie`re cate´gorie de me´thodes, on trouve essentiellement la nanoindentation [308–
312] et la flexion trois point [69,271,272,306,313]. Parmi la deuxie`me cate´gorie, on
trouve des me´thodes base´es sur la mesure de la fre´quence de re´sonance de la structure
[314–319], sur la tension de collage [320] ou sur la de´formation de la structure sous
l’action d’une diffe´rence de pression (Bulge test) [58–60].
Toutes ces me´thodes permettent de donner, soit une estimation directe de D
(flexion trois point, fre´quence de re´sonance, Bulge test), soit une estimation indirecte
de D en donnant une estimation du module d’Young E et/ou le coefficient de Poisson
ν du mate´riau (nanoindentation, collage e´lectrostatique). Dans ce cas, l’e´paisseur h
est de´termine´e d’une manie`re inde´pendante. L’ensemble des valeurs obtenues permet
d’estimer le module de rigidite´.
2.1 Me´thodes base´es sur l’application d’une force
localise´e
2.1.1 Nanoindentation
La nanoindentation est l’une des me´thodes les plus re´pandues dans l’estimation
des proprie´te´s me´caniques des couches minces et e´paisses [308–312]. Cette me´thode
est souvent utilise´e pour la caracte´risation de structures non suspendues. La na-
noindentation consiste a` exercer une force locale sur l’e´chantillon avec une pointe
rigide. Des courbes de la force exerce´e en fonction de la distance de pe´ne´tration
de la pointe dans l’e´chantillon sont ensuite enregistre´es. L’AFM peut eˆtre utilise´
comme indenteur, mais il existe aussi des nanoindenteurs commercialise´s capables
de mesurer avec pre´cision la force exerce´e et la distance de pe´ne´tration.
Le module d’Young re´duit Er (de l’ensemble indenteur-film) est obtenu, selon
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Dans le cas d’un indenteur de Berkovich (indenteur re´pandu de ge´ome´trie connue),










E, ν, Ei et νi sont respectivement le module d’Young et le coeﬃcient de Poisson
du mate´riau teste´ et le module d’Young et le coeﬃcient de Poisson de la pointe de
l’indenteur utilise´. A est la surface de contact projete´e dans le plan de l’e´chantillon.
Sa valeur de´pend de la ge´ome´trie de la pointe utilise´e. Cette ge´ome´trie n’est ge´ne´-
ralement pas de´crite par une simple forme (sphe´rique, conique, pyramidale). Son
rayon de courbure est souvent inconnu. Il faut donc le mesurer avec pre´cision pour
e´viter qu’il entraˆıne une incertitude dans l’estimation du module d’Young E, lors de
l’interpre´tation des courbes de force en fonction de la distance pe´ne´tration.
Aﬁn d’e´viter toute inﬂuence du substrat pendant l’indentation, il est ne´cessaire
de limiter le rapport entre la distance de pe´ne´tration li et l’e´paisseur du ﬁlm h
(li/h) a` 10% [310,322]. Ceci rend cette technique inapproprie´e aux ﬁlms d’e´paisseurs
infe´rieures a` quelques dizaines de nanome`tres.
2.1.2 Flexion trois points
Cette technique est largement re´pandue dans la litte´rature. Elle a e´te´ utilise´e
par plusieurs e´quipes pour caracte´riser les proprie´te´s me´caniques de mate´riaux uni-
dimensionnels suspendus tels que les nanotubes [323, 324] et les nanoﬁls [325] et de
mate´riaux bidimensionnels suspendus tels que le graphe`ne [69, 271,272,306,313] ou
le MoS2 [95, 326,327].
Les expe´riences de ﬂexion trois points consistent a` exercer une force ponctuelle au
centre d’une membrane suspendue en utilisant une pointe AFM ou un nanoindenteur.
La force applique´e entraine le de´placement hors plan de la membrane. La mesure
du de´placement de la membrane en fonction de la force applique´e en son centre
permet d’estimer sa raideur. Une illustration sche´matique de telles expe´riences est
repre´sente´e ﬁgure 2.1.
Figure 2.1 – Vue de proﬁl d’une membrane en ﬂexion sous l’action d’une force ponctuelle
exerce´e par une pointe AFM en son centre.
Dans le cas ge´ne´ral des membranes, la relation entre une force F applique´e au
centre d’une membrane suspendue et le de´placement hors plan δ est donne´e par
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Jozwik et al. [328] sous la forme suivante
F =
Eh3







a, h, E, ν sont respectivement la largeur de la membrane, son e´paisseur, son module
d’Young et son coefficient de Poisson. α et C sont des constantes qui de´pendent de
la ge´ome´trie de la membrane. g(k0) est un coefficient qui de´pend du stress initial de
la membrane. Dans le cas d’une membrane sans stress initial, on a g(k0) = 1.
Les constantes α et C sont ge´ne´ralement de´termine´es par des simulations e´le´-
ments finis.
Le premier terme de l’e´quation 2.3 repre´sente une relation line´aire entre le de´-
placement de la membrane et la force applique´e. Cette relation est issue de la loi de
Hooke [57], valable uniquement aux petits de´placements, exprime´e souvent par
F = kδ (2.4)
k est appele´e constante de raideur de la structure. Elle de´pend de ses proprie´te´s
me´caniques et de ses dimensions. Dans le cas de membranes, d’apre`s les e´quations




Quant au deuxie`me terme de l’e´quation 2.3, il repre´sente une relation cubique
entre le de´placement de la membrane et la force applique´e. Ce terme devient domi-
nant dans le cas de grands de´placements c.a`.d lorsque δ  h.
Cette me´thode de flexion trois point a e´te´ utilise´e dans notre laboratoire, pour
estimer le module d’Young de faisceaux de nanotubes de carbone aligne´s [78]. Elle
consiste a` conside´rer la membrane de nanotubes aligne´s comme un re´seau de fais-
ceaux de nanotubes inde´pendants. A partir des expe´rimentations de flexion trois
points, et en utilisant la the´orie d’Euler Bernoulli pour les poutres, un module
d’Young E de 1 TPa a e´te´ estime´.
2.2 Me´thodes base´es sur l’application d’une force
re´partie
2.2.1 Fre´quence de re´sonance
Cette me´thode est re´pandue dans la caracte´risation des proprie´te´s me´caniques
des structures suspendues [314–319]. Elle est base´e sur la mesure de la fre´quence
de re´sonance. La structure est excite´e a` sa fre´quence de re´sonance en utilisant ge´-
ne´ralement une excitation e´lectrostatique [329], une excitation optique [330] ou une
excitation thermique [331]. Quant a` la de´tection, elle est souvent optique.
La fre´quence de re´sonance d’une structure de´pend de ses dimensions ainsi que des
proprie´te´s du mate´riau qui la constitue. Ge´ne´ralement les expressions analytiques
de la fre´quence de re´sonance sont connues dans la litte´rature pour des structures de
ge´ome´tries poutre, circulaire ou carre´, et de conditions aux limites encastre´es, libres
ou supporte´es.
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A titre d’exemple, pour une plaque circulaire encastre´e sur les bords, de rayon
a, d’e´paisseur h, de module d’Young E et de coefficient de Poisson ν, la fre´quence







γ est la masse par unite´ de surface de la plaque.
Bien qu’elle soit fiable, cette me´thode ne´cessite une bonne connaissance du mo-
de`le the´orique qui re´git le mouvement de la structure. D’autre part, l’excitation
e´lectrostatique ou thermique de la structure sous test requiert la mise en place des
connexions e´lectriques adapte´es aux fre´quences de re´sonance.
2.2.2 Bulge test
Le Bulge test est l’une des premie`res techniques qui ont e´te´ utilise´es pour mesurer
le module d’Young E et le stress re´siduel σr de films minces suspendus. Le dispositif
est une membrane suspendue (de forme circulaire, carre´e ou rectangulaire) ancre´e
sur un support au niveau de ses bords. La membrane est soumise a` une diffe´rence
de pression ∆p entre la pression dans la cavite´ et celle dans le milieu exte´rieur. Son
de´placement est mesure´ en fonction de la diffe´rence de pression qui lui est applique´e.
Une illustration d’une membrane en de´placement sous l’action d’une diffe´rence de
pression ∆p est repre´sente´e figure 2.2.
Figure 2.2 – Vue de profil d’une membrane en flexion sous l’action d’une diffe´rence de
pression ∆p [60].
Pour une plaque rectangulaire d’e´paisseur h et de largeur 2a, la relation entre la








Les constantes C1 et C2 sont de´termine´es par e´le´ments finis et ont pour valeurs
respectives 3.45 et 2.48 pour un coefficient de Poisson ν = 0.25 [333].
Cette technique a e´te´ utilise´e par plusieurs e´quipes dans le but de mesurer les
proprie´te´s me´caniques (E et/ou σr) de membranes ultra-fines de DLC [59], graphe`ne
[60], AlN [58], etc.
2.2.3 Collage e´lectrostatique ou M-Test
La technique de collage e´lectrostatique est une technique exclusivement applique´e
aux structures conductrices suspendues. Elle est base´e sur la mesure de la tension
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de collage (Pull in) d’une se´rie de structures MEMS de diffe´rentes dimensions. Une
force e´lectrostatique est applique´e sur la membrane mobile jusqu’au collage de celle-
ci. La tension de collage est relie´e a` la ge´ome´trie et aux proprie´te´s me´caniques du
mate´riau qui constitue la membrane. La combinaison des re´sultats expe´rimentaux
(tension de collage en fonction des dimensions de la structure) et d’une mode´lisation
e´lectrome´canique du mouvement de la membrane au moment du collage, permet de
de´duire les proprie´te´s me´caniques de la membrane [320,334]. A titre d’exemple, dans
le cas d’une poutre de longueur l, encastre´e des deux coˆte´s, suspendue au dessus d’un
gap de profondeur d0 et de permittivite´ die´lectrique  l’expression de la tension de







Bien qu’elle permette d’estimer directement le module d’Young a` partir de la ten-
sion de collage, cette technique pre´sente l’inconve´nient d’eˆtre destructive pour les
structures sous test puisqu’elle ne´cessite le collage de la membrane mobile qui est
souvent un phe´nome`ne irre´versible.
2.3 Bilan et choix des me´thodes d’estimation du
module de rigidite´
Nous avons pre´ce´demment vu que les expe´riences de nanoindentation deviennent
plus pertinentes a` partir de quelques dizaines de nanome`tres d’e´paisseur des mem-
branes puisque l’e´paisseur doit eˆtre au moins dix fois supe´rieure a` la distance de
pe´ne´tration. D’autre part, la me´thode de collage e´lectrostatique est destructive pour
les structures. Ces deux me´thodes sont donc a` e´carter.
Les me´thodes de fre´quence de re´sonance et de bulge test sont pertinentes dans
notre e´tude mais ne´cessitent des e´quipement adapte´s.
La me´thode de flexion trois points est identifie´e comme une me´thode non des-
tructive, directe et rapide. Dans la suite, nous allons utiliser cette me´thode base´e sur
l’application d’une force ponctuelle avec une pointe AFM au centre de la membrane
et l’e´tude de la de´formation qui en re´sulte.
Dans un deuxie`me temps, nous allons mettre en place une nouvelle me´thode
inspire´e de la me´thode du Bulge test. Contrairement au Bulge test qui ne´cessite
l’application d’une pression, une force homoge`ne sur la totalite´ de la membrane,
notre me´thode est base´e sur l’application d’une force e´lectrostatique qui de´pend de
la de´formation en tout point de la membrane. Cette technique va nous permettre
d’une part d’estimer les modules de rigidite´ de nos nanomembranes et d’autre part
de mesurer leurs amplitudes de de´placement en fonction de la tension de polarisa-
tion qui leur est applique´e. Cette configuration repre´sente le principe de base de




soumise a` une force ponctuelle
3.1 Introduction : les mode`les dans la litte´rature
La relation entre une force F applique´e au centre d’une membrane suspendue et
son de´placement hors-plan δ a e´te´ donne´e par l’e´quation 2.3 du chapitre pre´ce´dent.
Cette relation comporte un premier terme line´aire, issu de la loi de Hooke, et un
deuxie`me terme non line´aire. Le premier terme est dominant dans le cas des petits
de´placements (δ < h) tandis que le deuxie`me terme devient dominant dans le cas
des grands de´placements. Le cas line´aire e´tant suffisant pour de´terminer la constante
de raideur de la membrane et plus commode a` calculer que le cas non line´aire, nous
allons dans la suite de cette e´tude nous contraindre a` rester dans le re´gime line´aire
et a` n’e´tudier que les petits de´placements de la membrane.
La de´termination du module de rigidite´ d’une membrane a` partir de la constante
de raideur en son centre ne´cessite une bonne connaissance du mode`le analytique
line´aire qui relie la constante de raideur au module de rigidite´. L’adaptation de la
relation line´aire a` la ge´ome´trie et aux conditions aux limites de la membrane est
ne´cessaire.
Dans le cas de mate´riaux unidimensionnels, c’est le mode`le de poutre encastre´e
des deux coˆte´s, selon la the´orie d’Euler Bernoulli qui ne´glige l’influence du cisaille-
ment, qui est utilise´ pour de´duire la relation entre la constante de raideur et le





l et L sont respectivement la largeur et la longueur de la poutre.
Dans le cas de mate´riaux bidimensionnels, la relation entre la constante de rai-
deur et le module d’Young de la membrane est conside´rablement diffe´rente. Elle
de´pend fortement de la ge´ome´trie et des conditions aux limites.




Dans le cas ou` la membrane ne pre´sente pas de stress initial, on a g(k0) = 1. Le
coefficient α reste a` calculer en fonction de chaque ge´ome´trie.
108
CHAPITRE 3. MODE´LISATION D’UNE PLAQUE SOUMISE A` UNE
FORCE PONCTUELLE




Pour les membranes circulaires de rayon r avec des bords encastre´s, la relation uti-
lise´e par Castellano-Gomez et al. [95, 335] ou Bertolazzi et al. [327] pour calculer
D est issue du mode`le de Timoshenko pour les plaques minces [47]. Dans ce cas, le
coefficient α est de´termine´ analytiquement et vaut 4.97 x 10−3 [47]. Apre`s simplifi-






Les membranes de forme rectangulaire avec deux bords oppose´s encastre´s et
deux bords libres sont une des configurations expe´rimentales les plus re´pandues
dans l’e´tude des mate´riaux bidimensionnels suspendus. Cependant, aucun auteur
n’a jamais utilise´ ni une relation analytique ni une approximation nume´rique de la
relation entre la constante de raideur et le module de rigidite´ adapte´e a` de telles
membranes. C’est le mode`le des poutres d’Euler Bernoulli qui est souvent utilise´
[271,272,336,337].
La re´solution exacte ou approche´e de l’e´quation du mouvement d’une plaque
rectangulaire de longueur L et de largeur l avec Ll, avec les conditions aux limites
cite´es ci-dessus, sous l’action d’une force ponctuelle F applique´e en son centre, est
ne´cessaire pour e´tablir un lien entre la constante de raideur et le module de rigidite´
de nos nanomembranes. Cependant, la re´solution analytique de ce type d’e´quation
s’ave`re complique´e. Une solution a` ce proble`me consiste a` trouver une approximation
nume´rique de l’e´quation analytique. Dans la suite de ce chapitre, nous allons utiliser
les e´le´ments finis (E.F.) pour calculer cette approximation nume´rique.
3.2 Mode´lisation E.F. des membranes rectangu-
laires suspendues
Nous utilisons les e´le´ments finis pour calculer une approximation analytique pour
la constante de raideur au centre de la plaque. La membrane suspendue est conside´re´e
comme rectangulaire, e´lastique, homoge`ne et isotrope, fine d’e´paisseur h, encastre´e
sur les bords de longueur L et libre sur les bords de largeur l. La force est applique´e
au centre de la membrane et elle est mode´lise´e par une force ponctuelle car le rayon
de courbure de la pointe AFM (de l’ordre de 10 nm) est ne´gligeable devant la largeur
de la membrane l (de l’ordre du microme`tre). La taille caracte´ristique du maillage
est adapte´e a` cette ge´ome´trie. Le stress initial dans la membrane est ne´glige´.
Nous utilisons le logiciel des e´le´ments finis ”Comsol” en re´gime line´aire 3D. Le
mate´riau est conside´re´ comme un volume et non pas comme un mate´riau 2D. Il n’y
a donc pas d’approximation lie´e a` l’e´paisseur de la membrane. La de´marche suivie
est la suivante :
0. L’e´quation 3.2 de la constante de raideur en fonction de D, en conside´rant que
le stress initial de la membrane est nul (g(k0)=1), impose que k soit e´gale a`
D/αl2.
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Figure 3.1 – repre´sentation sche´matique d’une membrane rectangulaire suspendue en-
castre´e sur les bords de longueur L et libre sur les bords de largeur l.
1. On ve´riﬁe que pour n’importe quelle plaque ayant L > l, le de´placement δ est
inde´pendant de L. En eﬀet, la de´formation est locale ; si les bords libres sont
tre`s loins du centre, le comportement au point d’appui est quasi inde´pendant
de ce qui se passe aux bords libres. Ceci implique que le coeﬃcient α est
inde´pendant de L.
2. Avec L = 20 μm, on calcule la de´formation δ au centre de la plaque pour 16
couples de (h,l). On fait varier h de 10 a` 30 nm et l de 0.5 a` 1.8 μm.
3. En utilisant les valeurs de la de´formation relatives aux diﬀe´rents couples (h,l),
on ve´riﬁe que k est
– proportionnelle a` h3
– inversement proportionnelle a` l2
4. En utilisant cet ensemble de parame`tres, et en eﬀectuant une approximation
line´aire avec la me´thode des moindres carre´s, le coeﬃcient de line´arite´ 1/α e´gal
a` 137 est de´termine´ avec une erreur infe´rieure a` 2 %.
Finalement, en re´gime line´aire, l’expression de la constante de raideur ainsi ob-










A titre d’exemple, la ﬁgure 3.2 montre les re´sultats de simulations sous Comsol
de la de´formation hors-plan d’une membrane rectangulaire d’e´paisseur h = 12 nm,
de largeur l = 1.4 μm et de longueur L = 10 μm. Le mate´riau qui constitue la
membrane a un module d’Young E = 120 GPa et un coeﬃcient de Poisson ν = 0.15.
La membrane est soumise a` une force ponctuelle en son centre de valeur F = 20 nN.
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Figure 3.2 – Re´sultats de simulations sous Comsol d’une membrane rectangulaire
d’e´paisseur h = 12 nm, de largeur l = 1.4 μm et de longueur L = 10 μm. Le mate´-
riau constituant la plaque a un module d’Young E = 120 GPa et un module de Poisson de
ν = 0.15. La membrane est soumise a` une force ponctuelle en son centre de valeur F = 20
nN. Les conditions aux limites sont ”encastre´e-libre-encastre´e-libre”. (a) Vue 3D du proﬁl
de de´formation de la membrane (b) Proﬁl de la de´formation en fonction de la position
selon l’axe x de la membrane. (c) Proﬁl de la de´formation en fonction de la position selon
l’axe y de la membrane.
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Chapitre 4
Estimation du module de rigidite´
a` partir de la constante de raideur
4.1 Introduction et objectifs
Nous avons pre´ce´demment identifie´ la me´thode de flexion trois points en utili-
sant l’AFM comme une me´thode potentiellement inte´ressante pour l’estimation du
module de rigidite´ des nanomembranes. Un mode`le nume´rique qui relie la constante
de raideur au module de rigidite´ a e´te´ adapte´ a` la ge´ome´trie et aux conditions aux
limites des membranes rectangulaires.
Dans ce chapitre, nous allons nous inte´resser particulie`rement a` l’e´tude des mo-
dules de rigidite´ des membranes de mate´riaux bidimensionnels et leurs de´rive´es (gra-
phe`ne, graphe`ne oxyde´, Nickel + graphe`ne oxyde´) et de mate´riaux tri-dimensionnels
en couche mince (Silicium, Diamond-like Carbon, Nickel + Diamond-like Carbon).
Nous de´buterons notre e´tude par la mise en place d’un protocole de mesure de la
constante de raideur des membranes a` l’AFM. En utilisant les mode`les nume´riques
approprie´s a` chaque ge´ome´trie, les constantes de raideur mesure´es nous permettront
d’avoir une estimation des modules de rigidite´ qui leur sont associe´s.
4.2 Me´thode expe´rimentale
4.2.1 Principe de la me´thode
Le mode ”force” ou ”approche-retrait” de l’AFM correspond a` une mesure de la
force en fonction de la de´flexion du levier AFM. Le principe est le suivant : la pointe
AFM situe´e a` l’extre´mite´ du levier approche de la surface de l’e´chantillon et ensuite
se re´tracte en s’e´loignant de l’e´chantillon. La de´flexion du levier est controˆle´e par un
faisceau laser ge´ne´re´ par la diode laser. Le faisceau est re´fle´chi par le levier et de´tecte´
par la photo-diode a` quatre quadrants. Le signal de de´flexion est ensuite analyse´ afin
d’obtenir des courbes de force [338,339]. Ces courbes sont acquises soit pendant un
cycle d’approche-retrait en un seul point, soit sur une surface de l’e´chantillon (mode
force-volume) pour re´aliser une cartographie. Ce principe de fonctionnement est
illustre´ par la figure 4.1.
Nous utilisons un AFM de type D3100A 1 en mode force-volume. Nous utilisons
1. Fournisseur de l’AFM : http ://www.bruker.com
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Figure 4.1 – Illustration sche´matique du fonctionnement de l’AFM en mode force. La
pointe AFM (T) situe´e a` l’extre´mite´ du levier (C) approche de la surface de l’e´chantillon
(S) et ensuite se re´tracte en s’e´loignant de l’e´chantillon. La de´ﬂexion du levier est controˆle´e
par un faisceau laser ge´ne´re´ par la diode laser (LD). Le faisceau est re´ﬂe´chi par le levier
et de´tecte´ par la photo-diode a` quatre quadrants (PD). Le signal de de´ﬂexion (DS) est
ensuite analyse´ aﬁn d’obtenir des courbes de force. Ces courbes sont acquises soit pendant
un cycle d’approche-retrait en un seul point de l’e´chantillon, soit sur une surface (mode
force-volume) pour re´aliser une cartographie de l’e´chantillon [339].
des pointes molles avec un reveˆtement Pt/Ir de chez Nanosensors 2 de re´fe´rence
PPP − EFM − 20. D’apre`s les donne´es du constructeur, les constantes de raideur
de ces pointes sont comprises entre 1.2 N/m et 2 N/m.
Les membranes suspendues sont soumises a` une force ponctuelle exerce´e par la
pointe de l’AFM lorsqu’elle est en contact avec la surface de l’e´chantillon. Nous
eﬀectuons des mesures de force sur une surface de 3 μm x 3 μm ou 4 μm x 4 μm
selon les dimensions de la membrane e´tudie´e. La re´solution en pixels est de 32 x 32,
soit 94 nm x 94 nm ou 125 nm x 125 nm, respectivement.
Les zones e´tudie´es comportent toutes une portion au milieu de la membrane
suspendue et une portion d’e´lectrodes de part et d’autre.
4.2.2 Calibration de l’AFM
Les donne´es issues de l’AFM se pre´sentent sous la forme de courbes de la tension
applique´e aux bornes de l’e´le´ment pie´zoe´lectrique exprime´e en V, en fonction du
de´placement du pie´zo exprime´ en m. Un exemple d’une courbe d’approche issue
directement des mesures a` l’AFM est pre´sente´e ﬁgure 4.2. Cependant, seules les
courbes de force (en N) en fonction du de´placement (en m) nous seront utiles.
Aﬁn de convertir les valeurs de la tension (en V) en les valeurs de la force ressentie
par le levier (en N), nous calculons le coeﬃcient de sensibilite´ de l’AFM que l’on
nommera θ. Ce coeﬃcient θ (en V/N) est de´duit a` partir des valeurs des constantes
de raideur du levier kc en N/m et kc1 en V/m.
2. Fournisseur des pointes AFM : http ://www.nanosensors.com/
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Figure 4.2 – Un exemple d’une courbe d’approche issue directement de l’AFM. Elle
repre´sente la tension applique´e sur l’e´le´ment pie´zoe´lectrique en fonction de son de´placement
a` l’approche d’une surface en silicium.
A Constante de raideur du levier kc en N/m
Afin de calculer la constante de raideur du levier AFM utilise´, nous utilisons la
me´thode de Sader pour la simplicite´ et la rapidite´ de son imple´mentation ainsi que
pour son caracte`re non invasif et non destructif [340].
Cette me´thode est valable pour un levier de forme rectangulaire. Le calcul de la
constante de raideur de´pend des dimensions du levier ainsi que de sa fre´quence de






wf , Qf , ρf , bc, Lc, Γi sont respectivement la pulsation propre du levier, son facteur
de qualite´ dans le fluide, la densite´ du fluide, la largeur du levier, sa longueur et la
composante imaginaire de la fonction hydrodynamique qui est fonction du nombre
de Reynolds [340]. Les dimensions late´rales de la pointe bc et Lc sont mesure´es
au microscope optique. La fre´quence de re´sonance et le coefficient de qualite´ sont
mesure´s in situ avec le logiciel Nanoscope de l’AFM.
La constante de raideur du levier est calcule´e en utilisant un utilitaire de´die´ a` la
me´thode de Sader. 3 La valeur ainsi obtenue est exprime´e en N/m.
B Constante de raideur du levier kc1 en V/m
Cette constante de raideur est de´termine´e expe´rimentalement en effectuant des
mesures d’approche-retrait sur une surface de silicium assimile´e a` une surface dure
non de´formable. Le phe´nome`ne d’indentation peut alors eˆtre ne´glige´. Les mesures
sont effectue´es sur une zone de 1 µm x 1 µm avec une re´solution de 31 nm x 31 nm.
Nous calculons la valeur moyenne des pentes des courbes obtenues exprime´e
en V/m. Sur silicium, une erreur infe´rieure a` 2% a e´te´ estime´e ; ceci consolide la
reproductibilite´ de telles mesures.
3. http ://www.ampc.ms.unimelb.edu.au/afm/
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C Coefficient de sensibilite´ de l’AFM θ en V/N
Le coefficient de sensibilite´ de l’AFM θ est le coefficient qui permet de convertir
la tension aux bornes de l’e´le´ment pie´zoe´lectrique de l’AFM exprime´e en V, en la
force ressentie par le levier exprime´e en N.
Ce coefficient θ est calcule´ a` partir des constantes de raideur exprime´es en N/m





4.2.3 Constante de raideur de la membrane
Dans cette partie, nous faisons l’acquisition de courbes approche-retrait sur une
zone contenant une portion au milieu de la membrane suspendue et une portion
d’e´lectrodes de part et d’autre. Un exemple de deux courbes d’approche, obtenues
sur les deux types de surfaces, apre`s calibration de l’AFM, est repre´sente´ figure 4.3.
Figure 4.3 – Un exemple de deux courbes d’approche issue de l’AFM apre`s calibration.
Les courbes en bleu et en rouge repre´sentent la force applique´e sur l’e´le´ment pie´zoe´lec-
trique en fonction de son de´placement a` l’approche d’une e´lectrode fixe et du milieu d’une
membrane suspendue, respectivement.
Lors de la phase approche, lorsqu’on appuie avec la pointe sur la membrane, le
de´placement de la pointe est de´termine´ par la raideur du levier et la raideur de la
membrane.
On de´finit k, kc et keff comme respectivement la constante de raideur de la
membrane, la constante de raideur du levier AFM et la constante de raideur effective
du syste`me membrane-levier.
Le syste`me membrane-levier peut eˆtre conside´re´ comme un ensemble de deux
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Connaissant les constantes de raideur kc et keff , nous pouvons extraire les valeurs
des constantes de raideur locales de la membrane
k =
kckeff
kc − keff (4.4)
i) Cartographie de la constante de raideur locale La constante de raideur
effective est calcule´e en chaque point de la zone de mesure (matrice de taille 32 x
32). La valeur est obtenue en calculant la pente de la courbe approche en petits
de´placements S1 et en la convertissant du V/m en N/m graˆce au coefficient de





Un exemple de cartographie de la constante de raideur effective obtenue sur une
membrane de DLC de 1.2 µm de large est repre´sente´ figure 4.4(a). La constante de
raideur mesure´e est maximale sur les e´lectrodes de part et d’autre de la membrane
suspendue. Elle est la` e´gale a` la constante de raideur du levier de l’AFM utilise´ pour
ces mesures. Ceci prouve que les e´lectrodes ne se de´forment pas sous l’action de la
force applique´e par l’AFM. Sur cette meˆme figure, nous observons une diminution
significative de la constante de raideur au niveau de la position suppose´e eˆtre celle de
la membrane. Cette baisse importante de la constante de raideur est caracte´ristique
d’une membrane suspendue [78, 272]. Nous pouvons confirmer graˆce a` ce profil la
largeur de la membrane suspendue, ici 1.2 µm. Cette dimension est cohe´rente avec
la distance qui se´pare les deux e´lectrodes mesure´e au MEB.
Nous calculons ensuite la valeur moyenne des constantes de raideur effectives me-
sure´es en chaque position y, pour une meˆme position x. Pour l’exemple de la couche
de DLC, le re´sultat des valeurs moyennes et des e´carts types associe´s est repre´sente´
figure 4.4(b). On observe dans cette figure un profil syme´trique par rapport a` la
ligne me´diane de la membrane, ainsi que des e´carts types faibles par rapport a` la
valeur moyenne de keff . Ces deux points prouvent l’homoge´ne´ite´ de la couche de
DLC e´tudie´e.
ii) Constante de raideur au centre de la membrane Nous rappelons que
le but de nos expe´riences a` l’AFM en mode force est de mesurer la constante de
raideur au centre de la membrane suspendue, afin de pouvoir en de´duire le module
de rigidite´ en utilisant la relation issue des simulations e´le´ments finis du chapitre
pre´ce´dent.
A ce stade, nous avons obtenu une cartographie des constantes de raideur en
diffe´rentes positions sur une zone au milieu de la membrane. A partir de cette carto-
graphie, nous cherchons a` de´duire la constante de raideur repre´sentative du centre de
la membrane. D’apre`s la nature des membranes e´tudie´es, deux cas de figures se pre´-
sentent : un premier cas ou` l’e´paisseur de la membrane est homoge`ne dans toute la
couche e´tudie´e (membranes de graphe`ne, silicium, DLC, DLC + Ni) et un deuxie`me
cas ou` l’e´paisseur locale n’est pas identique sur une meˆme membrane (membranes
de GO ou de Ni+GO) a` cause du recouvrement local des feuillets qui la constituent.
Cas des e´paisseurs homoge`nes Dans le cas des membranes rectangulaires
d’e´paisseur homoge`ne, les cartographies des constantes de raideur sont ge´ne´ralement
syme´triques et la constante de raideur atteint une valeur minimale au milieu de la
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Figure 4.4 – (a) Cartographie de la constante de raideur effective locale d’une portion
au milieu d’une membrane de DLC suspendue ainsi qu’une portion des e´lectrodes de part
et d’autre. 32× 32 mesures sont effectue´es par l’AFM en mode force-volume sur une zone
de 3 µm x 3 µm. (b) Le profil de la constante de raideur effective moyenne avec la barre
d’erreur associe´e a` chaque valeur moyenne.
membrane selon l’axe x. Dans ce cas, la valeur de k, que nous utiliserons pour
les prochains calculs, est la valeur moyenne des constantes de raideur sur la ligne
me´diane de la membrane dans la zone cartographie´e, loin des bords libres de la
membrane.
Dans le cas particulier de nos membranes de silicium qui sont de forme circulaire,
la constante de raideur est minimale au centre de la membrane. C’est cette valeur
minimale qui sera utilise´e dans le calcul du module de rigidite´ de la membrane.
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Cas des e´paisseurs non homoge`nes Dans le cas des membranes de gra-
phe`ne oxyde´ ou de nickel + graphe`ne oxyde´, nous avons pre´ce´demment vu que les
e´paisseurs de telles couches ne sont pas identiques sur toute l’e´tendue d’une mem-
brane. Ceci s’explique par la superposition des feuillets de graphe`ne oxyde´ lors de
l’e´tape de de´poˆt par la technique BDM sur les circuits de test. Nous avons ainsi des
e´paisseurs qui varient en fonction du nombre de feuillets de´pose´s. Cette inhomoge´-
ne´ite´ dans les e´paisseurs se manifeste au niveau des cartographies des constantes
de raideur associe´es a` ce type de membranes. Un exemple de cartographie de keff
d’une membrane de GO de largeur 1.4 µm est illustre´ figure 4.5(a). Nous pouvons y
diffe´rencier plusieurs zones de constantes de raideur diffe´rentes au niveau de la mem-
brane. Les valeurs des constantes de raideur mesure´es peuvent varier du simple au
double. Nous trac¸ons le profil des constantes de raideur au milieu de la membrane
selon l’axe x. Nous remarquons que certains profils pre´sentent des paliers comme
celui indique´ figure 4.5(b).
Pour la suite du calcul du module de rigidite´ des membranes de ce type, nous
allons analyser les profils des constantes de raideur sur la ligne me´diane de chaque
membrane, et nous allons identifier les paliers dont l’e´tendue de´passe la largeur de
la membrane en question. Cette dernie`re condition est ne´cessaire pour l’utilisation
du mode`le nume´rique issu des e´le´ments finis valable uniquement pour L > l.
(a) (b)
Figure 4.5 – (a) Cartographie des constantes de raideur effectives pour une membrane
de GO de largeur 1.4 µm. Cette cartographie pre´sente des zones avec des constantes de
raideur diffe´rentes. (b) Profil selon l’axe y des constantes de raideur k sur la ligne me´diane
de la membrane (trait bleu discontinu en (a)). Le rectangle vert encadre un palier de
valeurs de constantes de raideur k que nous avons identifie´es. La ligne rouge repre´sente la
valeur moyenne de 1.85 N/m des k au niveau de ce palier.
4.3 Re´sultats expe´rimentaux des constantes de rai-
deur et des modules de rigidite´ associe´s
Nous avons utilise´ la me´thode explique´e pre´ce´demment pour mesurer les constantes
de raideur au centre des diffe´rentes membranes suspendues que nous avons re´alise´es.
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Connaissant la largeur l de chaque membrane, nous utilisons la relation entre la
constante de raideur k et le module de rigidite´ D issue des simulations e´le´ments ﬁnis
pour en de´duire le module de rigidite´ de chacune des membranes rectangulaires.





Dans le cas particulier de nos membranes de silicium qui sont circulaires, de
rayon r, c’est la relation issue de Timoshenko [47] qui est utilise´e pour de´duire le





Dans la suite, nous allons pre´senter les re´sultats expe´rimentaux de mesures des
constantes de raideur ainsi que les estimations des modules de rigidite´ qui leur sont
associe´s.
4.3.1 Membranes d’e´paisseurs homoge`nes
Dans le cas des membranes d’e´paisseurs homoge`nes, a` chaque membrane corres-
pond une valeur de la constante de raideur et une estimation du module de rigidite´.
Pour les membranes rectangulaires, chaque valeur de la constante de raideur est
calcule´e en faisant la moyenne des 32 valeurs des constantes de raideur sur la ligne
me´diane de la membrane. Un e´cart type est calcule´ a` partir de ces 32 valeurs. Pour
les membranes circulaires, seule la valeur de la constante de raideur au centre de la
membrane est conside´re´e. Les valeurs des constantes de raideur, des modules de rigi-
dite´ et des e´carts types obtenues pour chacune des membranes teste´es sont re´sume´es
dans le tableau 4.1.
Table 4.1 – Tableau re´capitulatif des re´sultats expe´rimentaux qui inclut les constantes
de raideur mesure´es pour chacune des membranes suspendues et les estimations de leurs
modules de rigidite´ issues des mode`les nume´riques adapte´s a` leurs ge´ome´tries respectives
N° Mate´riau Forme l k E´cart type D
(μm) (N/m) (%) (10−14N.m)
1 Graphe`ne 1.4 1.9 32 2.6
2 Silicium (12 nm) 1 7.1 - 3.5
3 Silicium (12 nm) 1 7.3 - 3.6
4 DLC (2 nm) 1.2 3.5 9 3.6
5 DLC (2 nm) 1.2 3.7 6 3.9
6 DLC (5 nm) 1.2 3.8 9 4
7 DLC (10 nm) 1.2 7 10 7.3
8 Ni/DLC (4/2 nm) 1.6 5.3 7 10
9 Ni/DLC (4/ 5 nm) 1.6 5.8 8 10.7
10 Ni/DLC (2/5 nm) 1.4 7.6 10 10.8
Les re´sultats d’estimation du module de rigidite´ pour les diﬀe´rentes membranes
teste´es montrent des valeurs comprises entre 2.6 10−14 et 10.8 10−14 N.m. Plusieurs
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origines peuvent eˆtre lie´es a` la diffe´rence entre les valeurs des modules de rigidite´
pour les diffe´rentes membranes :
• La diffe´rence des mate´riaux qui constituent les membranes entraine une diffe´-
rence entre les modules d’Young, et donc entre les modules de rigidite´.
• Les e´paisseurs sont diffe´rentes d’une membrane a` l’autre, or le module de
rigidite´ en de´pend fortement (D ∝ h3).
• La tension initiale, conside´re´e ne´gligeable jusqu’ici, peut contribuer a` la rigidite´
de la membrane.
Les membranes de DLC (2 nm) et de DLC (5 nm) pre´sentent un module de
rigidite´ e´gal. Ceci peut eˆtre explique´ par l’incertitude sur la mesure de l’e´paisseur
de ces membranes, lie´e a` la me´thode de calibration du temps de de´poˆt des couches
de DLC. Il est, en fait, tout a` fait possible que les membranes de DLC teste´es aient
une e´paisseur e´quivalente.
Les membranes de silicium de 10 nm d’e´paisseur et de DLC de 2 nm d’e´paisseur
pre´sentent des modules de rigidite´ comparables et relativement faibles. La similarite´
dans ces valeurs de D, pour des e´paisseurs diffe´rentes peut eˆtre explique´e par des
modules d’Young diffe´rents de ces membranes.
Pour des e´paisseurs de couches de DLC e´gales, les membranes qui contiennent du
nickel ont un module de rigidite´ deux fois plus important que celui des membranes
de DLC pur. Ceci serait lie´ a` un module d’Young important des couches de nickel
a` cette e´chelle. Une e´tude de l’e´volution des proprie´te´s me´caniques du nickel en
fonction de son e´paisseur serait pertinente pour une meilleure compre´hension du
comportement me´canique de telles couches.
4.3.2 Membranes d’e´paisseur inhomoge`ne
Dans le cas ou` les e´paisseurs ne sont pas identiques sur toute l’e´tendue d’une
membrane, nous avons identifie´ des zones sur la ligne me´diane de la membrane
avec diffe´rentes constantes de raideur. Nous avons mesure´ les constantes de raideur
sur 16 membranes rectangulaires de NiGO d’une largeur de 1.4 µm. Nous avons
ensuite analyse´ les valeurs des constantes de raideur sur la ligne me´diane de chacune
des membranes. Nous avons identifie´ 7 membranes qui pre´sentent des paliers dont
l’e´tendue de´passe 1.4 µm. Chaque palier comporte au moins 15 valeurs mesure´es. La
raideur de la membrane est donne´e par la moyenne des valeurs mesure´es et l’e´cart
type est calcule´ en fonction de ces valeurs.
Les constantes de raideur, les e´carts types et les modules de rigidite´ estime´s pour
ces diffe´rentes membranes sont re´sume´s dans le tableau 4.2.
Table 4.2 – Tableau re´capitulatif des re´sultats expe´rimentaux qui inclut les constantes
de raideur mesure´es pour chacune des membranes suspendues de NiGO et les estimations
de leurs modules de rigidite´ issues du mode`le nume´rique des membranes rectangulaires.
N° l (µm) k (N/m) D(10−14 N.m) E´cart type (%) Groupe
11 0.8 1.2 24 ♣
12 0.9 1.4 23 ♣
13 1.1 1.6 14 ♣
14 1.4 1.6 2.3 16 
15 1.8 2.5 13 
16 2.5 3.6 10 ♠
17 2.7 3.9 16 ♠
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Les valeurs des modules de rigidite´ obtenues pour les membranes de nickel +
graphe`ne oxyde´ cite´es dans le tableau 4.2 peuvent eˆtre divise´es en trois groupes
diffe´rents (comme indique´ dans le tableau 4.2).
Nous allons proposer une interpre´tation de cette re´partition. Nous avons vu dans
la Partie III de ce manuscrit que nos membranes de Graphe`ne oxyde´ (GO) sont
constitue´es d’un assemblage de feuillets de GO. Chaque feuillet a une e´paisseur
d’environ 1.5 nm. Lors de l’e´tape de de´poˆt sur les circuits de test, il y a eu recou-
vrement des feuillets de GO. Ceci a donne´ lieu a` des membranes avec des e´paisseurs
locales multiples de 1.5 nm. Nous allons supposer que les trois groupes identifie´s
dans le tableau 4.2) correspondent a` trois e´paisseurs diffe´rentes des membranes de
NiGO, (t1,t1 + 1.5 nm, t1+3 nm).
En conside´rant cette hypothe`se, l’expression du module de rigidite´ D peut s’e´crire
sous la forme
D =
E(t1 + 1.5 · 10−9n)3
12(1− ν2) (4.8)
n est le nombre de feuillets de GO superpose´s. Il varie ici de 1 a` 2.
Nous supposons que E et ν sont constants. Nous utilisons la me´thode des moindres
carre´s pour trouver le meilleur couple (E,t1) qui donne une relation entre les diffe´-
rentes valeurs de D et les e´paisseurs qui leur sont associe´es (t1+1.5 10
−9 n)3. En
suivant ce raisonnement, la valeur de E ainsi obtenue est de 360 GPa, et elle corres-
pond a` une e´paisseur t1 = 7.7 ± 1.6 nm. Le profil the´orique des diffe´rentes e´paisseurs
est illustre´ dans le graphique de la figure 4.6.
Figure 4.6 – En carre´s noirs, valeurs des e´paisseurs estime´es correspondant aux modules
de rigidite´ des membranes caracte´rise´es,avec la barre d’erreur associe´e a` chaque estimation.
En ligne rouge continue, profil the´orique des e´paisseurs correspondant a` (t1+1.5 10
−9 n)3.
Selon ces hypothe`ses, les groupes de´signe´s par les symboles (♣,  et ♠) dans le
tableau 4.2 correspondent respectivement a` des e´paisseurs de 7.7, 9.2 et 10.7 nm.
Ces e´paisseurs repre´sentent celles de membranes forme´es par une couche de nickel
de 5 nm et d’une superposition de 2, 3 et 4 feuillets de GO, respectivement.
La valeur obtenue de E correspond au module d’Young de la membrane composite
de NiGO, et repre´sente donc le module d’Young du mate´riau, compose´ de nickel
+ graphe`ne oxyde´, qui constitue la membrane. Remonter au module d’Young du
graphe`ne oxyde´ ne´cessite d’avoir, en plus des e´paisseurs de chacune de couches de
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Ni et de GO, une parfaite connaissance du module d’Young de la couche mince de
nickel utilise´e.
4.3.3 De´placement the´orique maximal associe´
A ce stade, nous avons mesure´ expe´rimentalement les constantes de raideur qui
correspondent a` chacun des types de membranes suspendues re´alise´es pre´ce´dem-
ment. A partir des mode`les nume´riques, nous avons estime´ les modules de rigidite´
pour chacune des membranes teste´es. Les modules de rigidite´ obtenus varient d’une
manie`re significative d’un mate´riau a` un autre (de 1.2 10−14 a` 10.8 10−14 N.m) (cf.
figure 4.7).
Nous remarquons que les membranes compose´es de nickel et de graphe`ne oxyde´
ont les modules de rigidite´ les moins e´leve´s, alors que les membranes constitue´es de
nickel et de DLC ont les modules de rigidite´ les plus importants.
Nous avons par ailleurs (dans la partie II du manuscrit) e´tabli un mode`le ana-
lytique qui relie le module de rigidite´ d’une membrane a` son de´placement w(x)
hors-plan sous l’action d’une force e´lectrostatique applique´e sur la membrane via
une tension de polarisation entre le substrat et la membrane. Cette e´quation s’e´crit
sous la forme suivante
w(x) = −d0
2
+ 2C1cosh(α(x− l/2)) + 2C3cos(α(x− l/2)) (4.9)







Les coefficients C1,2 sont des constantes qui de´pendent des conditions aux limites.
Le de´placement de la membrane dans une telle configuration est maximal en son
milieu (en x = l/2).
En utilisant les modules de rigidite´ estime´s pour les diffe´rentes membranes, ainsi
que le mode`le analytique e´tabli pre´ce´demment, nous pouvons maintenant de´duire
quelle serait l’amplitude de de´placement maximale des diffe´rentes membranes sous
l’action d’une tension de polarisation.
Le de´placement the´orique maximal associe´ a` chacun des modules de rigidite´
estime´s expe´rimentalement est repre´sente´ figure 4.7. Nous effectuons ces calculs pour
une membrane rectangulaire de largeur l = 1.4 µm, se´pare´e du substrat par une
distance d0 = 200 nm, sous l’action d’une tension V =10 V. Dans ces conditions, le
de´placement maximal the´orique obtenu est compris entre 1 nm (pour des membranes
en Ni (4 nm)/DLC (5 nm)) et 10 nm (pour des membranes en NiGO de 7.7 nm
d’e´paisseur).
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Figure 4.7 – En carre´s (axe des ordonne´es a` gauche), les modules de rigidite´ associe´s
aux membranes e´tudie´es. En croix (axe des ordonne´es a` droite), le de´placement the´orique
maximal associe´ a` chacun des modules de rigidite´ estime´s expe´rimentalement. w0 est cal-
cule´ pour l = 1.4 µm, d0 = 200 nm et V =10 V. Les mate´riaux qui correspondent aux
diffe´rents nume´ros d’e´chantillons sont rappele´s dans le tableau de droite.
4.4 Conclusion
Dans ce chapitre, nous avons e´tudie´ les modules de rigidite´ des membranes
de mate´riaux bidimensionnels et leurs de´rive´es (graphe`ne, graphe`ne oxyde´, Nickel
+ graphe`ne oxyde´) et de mate´riaux tri-dimensionnels en couche mince (Silicium,
Diamond-like Carbon, Nickel + Diamond-like Carbon).
Nous avons mis en place un protocole de mesure de la constante de raideur des
membranes a` l’AFM. Nous avons effectue´ les mesures sur des membranes de mate´-
riaux bidimensionnels et des variantes de ces couches (graphe`ne, Nickel + graphe`ne
oxyde´) et de mate´riaux tri-dimensionnels en couche mince (Silicium, Diamond-like
Carbon, Nickel + Diamond-like Carbon).
En utilisant les mode`les nume´riques approprie´s aux ge´ome´tries circulaires (pour
les membranes de silicium) et rectangulaires (pour le reste des membranes), les
constantes de raideur mesure´es nous ont permis d’estimer les modules de rigidite´
qui leur sont associe´s.
L’application du mode`le analytique que nous avons de´veloppe´ dans la partie II de
ce manuscrit et qui relie le module de rigidite´ d’une membrane a` son de´placement
sous l’action d’une force e´lectrostatique, nous a permis de donner une estimation
the´orique du de´placement maximal qui correspond a` chacune des membranes e´tu-
die´es. Un de´placement maximal de l’ordre de quelques nanome`tres a e´te´ pre´dit pour
une membrane rectangulaire de 1.4 µm de large sous l’action d’une tension de pola-
risation de 10 V.
Afin d’e´valuer ces estimations the´oriques, il nous parait inte´ressant d’effectuer
des mesures du de´placement re´el des membranes sous l’action d’une force e´lectro-




Estimation du module de rigidite´
a` partir du de´placement
e´lectrostatique
5.1 Introduction et objectifs
Les mesures de la constante de raideur des membranes suspendues associe´es a`
des mode`les nume´riques et analytiques nous ont permis de donner une estimation
the´orique de l’amplitude de de´placement maximal des membranes re´alise´es sous
l’action d’une force e´lectrostatique. Ces amplitudes de de´placement hors plan ont e´te´
estime´es a` quelques nanome`tres pour des membranes de largeur microme´trique. La
mesure de telles amplitudes avec une re´solution late´rale sub-microme´trique constitue
un challenge technologique.
Nous allons de´buter ce chapitre par une e´tude bibliographique des me´thodes
de de´tection du de´placement hors-plan habituellement utilise´es dans le domaine des
MEMS. Nous allons ensuite de´velopper et valider un protocole de mesure adapte´ aux
structures suspendues. Ce protocole permet de mesurer directement l’amplitude de
de´formation en chaque point d’une membrane suspendue sous l’action d’une force
e´lectrostatique avec une re´solution late´rale et axiale nanome´trique.
Une me´thode innovante base´e sur l’estimation du module de rigidite´ de mem-
brane suspendue a` partir du de´placement e´lectrostatique sera propose´e. Les re´sultats
seront compare´s avec ceux issus de la me´thode base´e sur l’estimation du module de
rigidite´ a` partir de la constante de raideur des membranes.
5.2 E´tat de l’art des me´thodes de de´tection ex situ
Il existe deux cate´gories principales de me´thodes de de´tection du de´placement
hors plan des MEMS : des me´thodes de mesures indirectes et des me´thodes de me-
sures directes. On trouve essentiellement, parmi la premie`re cate´gorie, les me´thodes
de de´tection e´lectrique qui consistent a` estimer l’amplitude de de´placement d’un ob-
jet mobile en mesurant e´lectriquement certains parame`tres telle que la variation de la
capacite´ et en les reliant par un mode`le the´orique au de´placement effectif [341–343].
Dans la cate´gorie de me´thodes de caracte´risation directe, on trouve les me´thodes
optiques, celles base´es sur l’utilisation de la microscopie e´lectronique et celles qui
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utilisent la microscopie a` force atomique.
5.2.1 De´tection optique
L’interfe´rome´trie optique est une technique sans contact qui permet de mesu-
rer le de´placement hors plan de structures mobiles. Une technique d’interfe´rome´trie
re´pandue est celle de la vibrome´trie laser a` effet Doppler qui permet, graˆce au de´pha-
sage entre un laser de re´fe´rence et un laser re´fle´chi sur l’e´le´ment en mouvement, de
de´terminer sa vitesse ainsi que son amplitude de de´placement. Cette technique a e´te´
utilise´e depuis les anne´es 1970 pour mesurer le de´placement de surfaces vibrantes.
Une amplitude de vibration minimale de 3.5 A˚ e´tait obtenue dans les premie`res expe´-
riences [344]. Elle est utilise´e aujourd’hui pour caracte´riser les vibrations de MEMS
en ge´ne´ral, de CMUTs [345], de nanofils de Ag2Ga [346], de membranes suspendues
en TiN [347]. Dans notre laboratoire, cette technique a e´te´ utilise´e par B. Lebental
pour mesurer l’amplitude de vibration d’une membrane de nanotubes de carbone
aligne´s suspendus. Une amplitude de de´placement maximale de 5.6 nm a e´te´ mesu-
re´e [78]. Un exemple de re´sultats de mesures, re´alise´es a` une fre´quence de 3.7 MHz,
sous une tension continue de 1 V et une tension alternative de 8 Vpp, sont montre´s
figure 5.1.
Une limite de cette technique est sa re´solution spatiale limite´e par le crite`re de
Rayleigh a` une surface de 1 µm2.
Figure 5.1 – Re´sultats issus de la the`se de B. Lebental [78]. Cartographie vue de profil et
vue de dessus de l’amplitude RMS de vibrations d’une portion de membrane de nanotubes
de carbone vibrant a` une fre´quence de 3.7 MHz, sous une tension continue de 1 V et une
tension alternative de 8 Vpp. Ici, l’amplitude atteint 2 nm.
5.2.2 De´tection aux microscopes e´lectroniques
L’imagerie par microscopie e´lectronique a` balayage ou a` transmission permet
de visualiser directement l’e´tat des structures suspendues. Elle a e´te´ utilise´e par
plusieurs e´quipes pour caracte´riser in situ des syste`mes vibrants [348–351]. Le dis-
positif est mis en vibration et des images MEB sont saisies a` diffe´rentes fre´quences
d’excitation et ensuite traite´es nume´riquement pour en extraire les amplitudes de
de´placement et la fre´quence de re´sonance [352].
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La ﬁgure 5.2 est issue des travaux de Banerjee et al. [352]. Elle montre les images
MEB d’un nano-levier de Ag, de 3.66 μm de longueur, de 800 nm de largeur et de
106 nm d’e´paisseur. En (a) le levier est ﬁxe. En (b) le levier est excite´ avec un signal
sinuso¨ıdal et vibre a` sa fre´quence de re´sonance de 1.890 MHz.
Figure 5.2 – Re´sultats issus des travaux de Banerjee et al. [352]. Images MEB d’un
levier de Ag (a) ﬁxe et (b) vibrant a` sa fre´quence de re´sonance de 1.890 MHz.
L’imagerie MEB nous a permis pre´ce´demment (Partie III de ce manuscrit) d’e´va-
luer l’e´tat des membranes apre`s les diﬀe´rentes e´tapes de fabrication (avant et apre`s
suspension). L’utilisation de cette technique pour mesurer l’amplitude de de´pla-
cement ne´cessite l’instrumentation de la chambre du MEB aﬁn de pouvoir exci-
ter e´lectrostatiquement les membranes suspendues. L’imagerie MEB repose sur le
balayage du dispositif avec un faisceau d’e´lectrons, l’excitation e´lectrique in situ
peut perturber le faisceau d’e´lectrons et diminuer conside´rablement la re´solution
des images. Une autre limitation des outils de microscopie e´lectronique standards
est la contamination de la surface de l’e´chantillon observe´ par une ﬁne couche de
carbone amorphe [353]. Ceci fait de cette me´thode de de´tection aux microscopes
e´lectroniques une me´thode de´licate a` mettre en œuvre.
5.2.3 De´tection a` l’AFM
L’AFM est un outil de caracte´risation d’une re´solution spatiale dans le plan et
hors plan de l’ordre de l’Angstro¨m. En plus de son usage pour les e´tudes topogra-
phiques, cet outil a e´te´ employe´ pour de´terminer les caracte´ristiques e´lectrome´ca-
niques des MEMS (fre´quences et amplitudes de vibration) en re´gime statique ou a` la
re´sonance. En re´gime statique, le principe consiste a` imager la surface du dispositif
au repos pour avoir des mesures de re´fe´rence. Le dispositif est ensuite image´ sous
l’action d’une force. Une e´tude diﬀe´rentielle entre les deux conﬁgurations permet
de de´duire l’amplitude de de´placement du dispositif. Les mesures de de´placement
a` la re´sonance, particulie`rement a` hautes fre´quences, ne´cessitent une adaptation de
l’e´quipement AFM. En eﬀet, une de´tection synchrone est souvent inte´gre´e dans le
syste`me de mesures. La me´thode consiste a` exciter le dispositif re´sonant a` une fre´-
quence fmod le´ge`rement infe´rieure a` la fre´quence de re´sonance du levier de l’AFM.
L’amplitude de vibration de la membrane est ensuite mesure´e en utilisant le signal
d’excitation comme un signal de re´fe´rence pour la de´tection synchrone (lock in am-
pliﬁer). Ceci permet d’obtenir simultane´ment la topographie de la membrane ainsi
126
CHAPITRE 5. ESTIMATION DU MODULE DE RIGIDITE´ A` PARTIR
DU DE´PLACEMENT E´LECTROSTATIQUE
que l’amplitude de vibration locale c.a`.d. la forme du mode acoustique en vibration.
Cette technique a e´te´ utilise´e pour mesurer l’amplitude de vibration de mem-
branes de diffe´rents mate´riaux tel que le AlN [354], le GaAs [355] ou le silicium [356],
etc. D’autres re´sonateurs constitue´s d’objets unidimensionnels tels que des nano-
tubes de carbone [357,358] ou des nanofils de silicium [359] ont e´te´ caracte´rise´s. Les
fre´quences utilise´es sont de l’ordre de quelques gigahertz et les amplitudes mesure´es
sont voisines de 1 nm. Un exemple de re´sultats de caracte´risation d’un nanotube de
carbone suspendu issu des travaux de San Paulo et al [357] est repre´sente´ figure 5.3.
La fre´quence et l’amplitude de vibration a` la re´sonance sont de 3.12 GHz et 12 pm,
respectivement.
Figure 5.3 – Re´sultats issus des travaux de San Paulo et al. [357]. Topographie AFM
d’un nanotube de carbone suspendu (a) fixe, (b) vibrant a` sa fre´quence de re´sonance de
3.12 GHz. L’amplitude de vibration est de 12 pm.
Une difficulte´ lie´e a` l’utilisation de la de´tection de de´placement a` l’AFM re´side
dans le fait que tout actionnement e´lectrostatique de l’e´le´ment mobile pendant la
mesure est compromis par l’actionnement e´lectrostatique parasite du levier AFM lui-
meˆme. Cet actionnement parasite peut ne´anmoins eˆtre extrait graˆce a` des niveaux
de re´fe´rence sur des surfaces non mobiles.
5.2.4 Conclusion
Au vu de cet e´tat de l’art sur les diffe´rents outils de de´tection ex situ, et leur
applicabilite´ au cas de membranes ultra-fines de surface microme´trique, la de´tection
optique paraˆıt eˆtre une technique assez inte´ressante puisqu’elle est non destructive
et sans contact. Cependant, aux dimensions microme´triques des dispositifs re´alise´s,
les outils de de´tection optique entrent dans leurs limites d’utilisation. Pour avoir une
re´solution spatiale approprie´e a` la taille de nos dispositifs, l’utilisation de l’AFM nous
apparait eˆtre la me´thode la plus ade´quate puisqu’elle permet des mesures localise´es
d’une re´solution sub-nanome´trique.
5.3 Mesure du de´placement des nanomembranes
Dans cette partie, nous allons de´velopper un protocole de mesure qui permet de
mesurer l’amplitude de de´placement locale des nanomembranes sous l’action d’une
force e´lectrostatique.
5.3.1 Principe de la me´thode
Les nanomembranes sont soumises a` une force e´lectrostatique en appliquant une
diffe´rence de potentiel entre la membrane et le substrat de silicium fortement dope´
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[325]. La pointe de l’AFM et la membrane sont connecte´es au meˆme potentiel aﬁn
de diminuer le bruit de mesure. La pointe de l’AFM est positionne´e au dessus de la
membrane, loin des bords libres. Un sche´ma du principe de mesure du de´placement
e´lectrostatique a` l’AFM est repre´sente´ ﬁgure 5.4.
En utilisant l’AFM en mode tapping, on eﬀectue un balayage selon l’axe des x sur
une ligne de 512 points qui inclut la membrane suspendue et une portion d’e´lectrode
de part et d’autre. Le proﬁl de la membrane est acquis pour une tension nulle puis
pour une tension non nulle. Le de´placement vertical de la membrane, engendre´ par
la diﬀe´rence de potentiel, est de´duit en faisant une soustraction point par point
entre les deux proﬁls. Aﬁn d’e´viter de mesurer le de´placement du levier duˆ a` son
actionnement e´lectrostatique parasite, nous conside´rons le niveau des e´lectrodes ﬁxes
de part et d’autre de la membrane comme le niveau de re´fe´rence.
Les erreurs sur les mesures du de´placement sont estime´es a` partir de la diﬀe´rence
entre les niveaux des e´lectrodes ﬁxes avec et sans tensions de polarisation.
Ces mesures sont eﬀectue´es a` diﬀe´rentes tensions de polarisation.
Figure 5.4 – Sche´ma du principe de mesure du de´placement e´lectrostatique d’une mem-
brane sous l’action d’une tension de polarisation. Le levier AFM est positionne´ au dessus
de la membrane et sa de´ﬂexion suit le de´placement de la membrane.
5.3.2 Pre´paration des dispositifs
Pour que l’utilisation de cette me´thode soit possible sur nos membranes, il faut
que celles-ci re´pondent a` trois exigences principales :
1. Membranes e´lectriquement conductrices.
2. Pre´sence d’e´lectrodes de prise de contact.
3. Absence de contact de court-circuit entre les membranes et le substrat.
Les membranes de graphe`ne oxyde´ et de DLC ne sont pas conductrices. On ne
peut donc pas les utiliser.
Nos membranes de silicium n’ont pas d’e´lectrodes de contact. Un proce´de´ de
re´alisation technologique de ces e´lectrodes a e´te´ mis en place par Cyril Curado lors
de son stage de ﬁn d’e´tude dans notre laboratoire. Cependant, il s’est ave´re´ qu’a` l’issu
de ce proce´de´, les membranes d’une dizaine de nanome`tres d’e´paisseur pre´sentaient
une rugosite´ de surface du meˆme ordre de grandeur que l’e´paisseur. Les origines lie´es
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a` ce proble`me ont e´te´ identifie´es. Des solutions ont e´te´ propose´es pour l’e´viter. Mais
faute de temps, elles n’ont pas pu eˆtre mises en œuvre.
Les e´tapes de suspension des membranes de graphe`ne et de nanotubes de carbone
n’avaient pas un bon rendement. La majorite´ des membranes e´taient en court-circuit
avec le substrat. Nous n’avions donc pas suffisamment de membranes parfaitement
suspendues qui permettent de les tester e´lectriquement.
Seules les nanomembranes suspendues de NiGO et celles de NiDLC peuvent eˆtre
utilise´es. Lorsque des membranes suspendues et d’autres en court-circuit se trouvent
connecte´es avec une meˆme e´lectrode de contact, nous utilisons le FIB (Focused Ion
Beam) pour ”creuser” l’e´lectrode entre les membranes et ainsi les isoler e´lectrique-
ment les unes des autres.
Apre`s l’identification des membranes suspendues et fonctionnelles, la prise de
contact se fait par wire bonding.
5.3.3 Mesure du de´placement des nanomembranes
Nous avons effectue´ les mesures du de´placement e´lectrostatique sur les mem-
branes en NiGO et celles en NiDLC. Les membranes ont e´te´ soumises a` diffe´rentes
tensions de polarisation. Nous avons utilise´ le logiciel Matlab pour traiter les donne´es
brutes issues de l’AFM afin d’en extraire les amplitudes du de´placement en chaque
point de la membrane. Un exemple de re´sultats de mesure du de´placement d’une
membrane de NiGO, de largeur l = 1.8 µm et d’e´paisseur h = 8.1 nm (mesure´e a`
l’AFM) soumise a` une diffe´rence de potentiel de 9 V, est repre´sente´ figure 5.5(a).
(a) (b)
Figure 5.5 – De´placement e´lectrostatique d’une membrane de NiGO de largeur l =1.8 µm
et d’e´paisseur h = 8.1 nm. (a) En croix noires, re´sultats expe´rimentaux de la mesure du
de´placement de la membrane soumise a` une diffe´rence de potentiel de 9 V. En ligne rouge
continue, profil the´orique du de´placement de la membrane. (b) En carre´s noirs, le de´place-
ment maximal (au milieu de la membrane) et l’erreur de mesure associe´e pour diffe´rentes
tensions de polarisation. En ligne rouge continue, profil the´orique du de´placement maximal
de la membrane en fonction de la tension applique´e.
Les re´sultats de mesures montrent des profils de de´placement syme´triques par
rapport a` l’axe du milieu de la membrane selon x, sur des largeurs en cohe´rences
avec les largeurs des membranes mesure´es au MEB. Le de´placement e´lectrostatique
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est maximal au milieu de la membrane, en x = l/2, comme pre´vu the´oriquement.
A partir de quelques volts, les amplitudes de de´placement de´passent le niveau de
bruit et sont donc mesurables. Les profils de de´placement des diffe´rentes membranes
correspondent au profil du de´placement the´orique issu du mode`le analytique que
nous avons pre´ce´demment de´veloppe´ dans la partie II de ce manuscrit .
Pour chaque profil de de´placement associe´ a` une tension donne´e, nous avons
mesure´ l’amplitude de de´placement maximal et nous avons repre´sente´ l’e´volution de
cette amplitude maximale w0 en fonction de la tension applique´e. La figure 5.5(b)
repre´sente le re´sultat obtenu pour la meˆme membrane de NiGO cite´e pre´ce´demment.
Ce profil est en cohe´rence avec le profil the´orique qui lui correspond.
A titre de comparaison, nous avons re´alise´ ces meˆmes expe´riences sur des mem-
branes compose´es de 4 nm de nickel et de 2 nm de DLC, de largeur l = 1.8 µm
similaire a` celle de la membrane de NiGO cite´e ci-dessus. A des tensions de pola-
risation comparables, le de´placement maximal des membranes de NiDLC est plus
faible que celui de la membrane de NiGO (a` 10 V, wNiDLC = 5.1 ± 2 nm et a` 9 V,
wNiGO = 12.7 ± 1 nm). Ceci est duˆ a` une rigidite´ de la membrane de NiGO plus
faible que celle de la membrane de NiDLC, comme le montrent les re´sultats de l’es-
timation du module de rigidite´ a` partir de la constante de raideur dans le chapitre
pre´ce´dent.
5.4 Estimation du module de rigidite´
En utilisant l’AFM, nous avons mesure´, avec une re´solution axiale et late´rale
nanome´trique, le de´placement de nanomembranes sous l’action d’une force e´lec-
trostatique. Nous avons par ailleurs (dans la partie II du manuscrit) de´veloppe´ un
mode`le analytique qui relie le de´placement d’une membrane sous l’action d’une force
e´lectrostatique a` ses dimensions, a` la tension qui lui est applique´e ainsi qu’a` son mo-
dule de rigidite´. Connaissant la tension applique´e et les dimensions de la membrane,
l’approximation des re´sultats de mesures du de´placement par le mode`le analytique
permet d’avoir une estimation directe du module de rigidite´ de la membrane en
question.
Nous avons utilise´ la me´thode des moindres carre´s pour trouver la meilleur ap-
proximation, selon le mode`le analytique the´orique (e´quation 4.9), aux profils du
de´placement des membranes selon la position x et aux profils du de´placement maxi-
mal en fonction de la tension applique´e. Le module de rigidite´ est le parame`tre
d’ajustement de cette approximation. Des exemples de profils the´oriques obtenus
pour les membranes de NiGO sont repre´sente´s dans les figures 5.5(a) et 5.5(b).
Les re´sultats des modules de rigidite´ obtenus pour les diffe´rentes membranes
teste´es sont repre´sente´s dans le tableau 5.1.
La valeur du module de rigidite´ pour les membranes de NiDLC (Label d) obtenue
par la me´thode de mesure du de´placement e´lectrostatique est en accord avec celle ob-
tenue a` partir de la constante de raideur des membranes suspendues ( D = 10−13 N.m
au chapitre pre´ce´dent).
Quant aux membranes de NiGO, nous avons obtenu des modules de rigidite´ de
valeurs comprises entre 2.1 10−14 et 12 10−14 N.m. D’apre`s les hypothe`ses e´tablies
dans le chapitre pre´ce´dent, ces valeurs correspondent a` des membranes de diffe´-
rentes e´paisseurs dues a` un recouvrement local des feuillets de graphe`ne oxyde´ lors
des e´tapes de de´poˆt. En utilisant la valeur du module d’Young estime´e pre´ce´dem-
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Table 5.1 – Modules de rigidite´ des nanomembranes estime´s a` partir des mesures AFM
du de´placement sous l’action d’une force e´lectrostatique
Label Mate´riau l (µm) V (V) w0 (nm) D (10−14N.m) Erreur (%)
a NiGO 1.4 20 4.4±1 9.3 26
b NiGO 1.4 20 4.2±1 12 24
c NiGO 1.8 9 12.7±1 2.1 15
d NiDLC 1.8 10 5.1±2 11.3 43
ment pour ces membranes (E = 360 GPa), les valeurs des modules de rigidite´ des
membranes a, b et c du tableau 5.1 correspondent respectivement a` des membranes
d’e´paisseur 14.5 nm, 15.8 nm et 8.8 nm. Ces estimations sont en cohe´rence avec
les e´paisseurs mesure´es en utilisant l’AFM en mode contact (8.1 nm pour la mem-
brane c).
5.5 De´placement e´lectrostatique versus Constante
de raideur
La me´thode classique est base´e sur l’utilisation de l’AFM pour appliquer une
force ponctuelle sur la membrane. A partir d’une mesure localise´e au centre de la
membrane, la constante de raideur et le module de rigidite´ en sont de´duits. Cet
aspect ponctuel rend ce type de mesure hautement sensible et vulne´rable devant les
he´te´roge´ne´ite´s et les de´fauts ponctuels lie´s aux proce´de´s de fabrication des mem-
branes.
Contrairement a` cette me´thode classique, la me´thode que nous avons propose´e et
qui est base´e sur l’utilisation du profil du de´placement d’une membrane sous l’action
d’une force e´lectrostatique prend en compte le comportement e´lectrome´canique de la
membrane dans sa globalite´. Ceci permet de diminuer conside´rablement l’influence
des de´fauts technologiques ponctuels. D’autre part, cette me´thode e´lectrostatique
est plus directe a` imple´menter puisqu’elle ne ne´cessite pas une calibration pre´alable
de l’AFM et la de´rivation de la constante de raideur du levier de l’AFM (mode`le de
Sader [340]).
L’estimation des proprie´te´s me´caniques intrinse`que est aussi plus directe puisque
les mode`les mathe´matiques qui correspondent a` une force homoge`ne sont calcule´s
pour n’importe quelles ge´ome´trie et configuration, plus facilement que ceux associe´s
a` une force ponctuelle
Il est vrai que la me´thode e´lectrostatique ne´cessite de connecter pre´alablement
les e´lectrodes de contact et de s’assurer que les membranes soient parfaitement sus-
pendues pour e´viter tout proble`me de court-circuit entre la membrane et le substrat.
Mais ces conditions sont similaires a` celles que n’importe quel transducteur capa-
citif doit satisfaire pour eˆtre fonctionnel. Ceci ne re´duit donc pas l’inte´reˆt de cette




Dans cette partie, nous avons e´tudie´ les proprie´te´s e´lectrome´caniques des na-
nomembranes que nous avons pre´ce´demment re´alise´es. Les mesures des constantes
de raideur des membranes suspendues associe´es a` des mode`les nume´riques et ana-
lytiques nous ont permis de donner une estimation the´orique de l’amplitude de
de´placement maximal des membranes sous l’action d’une force e´lectrostatique. Ces
amplitudes de de´placement hors plan ont e´te´ estime´es a` quelques nanome`tres pour
des membranes de largeur microme´trique.
Apre`s une e´tude bibliographique des me´thodes de de´tection du de´placement hors
plan habituellement utilise´es dans le domaine des MEMS, nous avons identifie´ l’AFM
comme un outil de mesure qui re´pond aux exigences de re´solutions axiale et late´-
rale nanome´triques. Nous avons ensuite de´veloppe´ et valide´ un protocole de mesure
adapte´ aux structures suspendues. Ce protocole nous a permis de mesurer directe-
ment l’amplitude de de´formation en chaque point des membranes suspendues sous
l’action d’une force e´lectrostatique. Des amplitudes de de´placement de plusieurs
nanome`tres ont e´te´ mesure´es, du meˆme ordre de grandeur que les estimations pre´-
ce´dentes.
Une me´thode nouvelle base´e sur l’estimation du module de rigidite´ de membrane
suspendue a` partir du de´placement e´lectrostatique a e´te´ propose´e. Les re´sultats se
sont re´ve´le´s en cohe´rence avec ceux issus de la me´thode classique base´e sur l’esti-
mation du module de rigidite´ a` partir de la constante de raideur des membranes.
Cependant, cette me´thode e´lectrostatique s’est ave´re´e plus adapte´e que la me´thode
classique pour l’e´tude des proprie´te´s me´caniques de membranes d’e´paisseurs non ho-
moge`nes ou qui pre´sentent quelques de´fauts de fabrication. Cette me´thode est facile
a` appliquer et l’estimation du module de rigidite´ est directe.
La minimisation du module de rigidite´ s’est confirme´e comme le crite`re le plus
important pour la maximisation de l’amplitude de de´placement des membranes.
Parmi les diffe´rentes membranes que nous avons e´tudie´es, celles constitue´es d’une
couche de nickel de 5 nm d’e´paisseur et d’un seul feuillet de graphe`ne oxyde´ ont le
module de rigidite´ le plus faible (1.2 10−14 N.m) et le de´placement le plus important
(10 nm a` 10 V pour une largeur l = 1.4 µm).
Les membranes de silicium de 10 nm d’e´paisseur peuvent eˆtre e´value´es comme de
bonnes candidates a` l’inte´gration dans des micro-transducteurs acoustiques capaci-
tifs. Elles ont un module de rigidite´ plus important que les pre´ce´dentes (3.6 10−14 N.m)






Rappel des objectifs Nos travaux de the`se se situent dans une phase amont
du projet de de´veloppement d’une nouvelle ge´ne´ration de transducteurs acoustiques
capacitifs de taille microme´trique. La diminution du rapport signal sur bruit a e´te´
identifie´e comme une des principales proble´matiques lie´es a` la miniaturisation des
cMUTs. L’objectif de la the`se e´tait de re´aliser des membranes suspendues, e´le´ments
actifs des cMUTs, avec une amplitude de vibration importante dans le but d’avoir
un signal e´mis maximal.
Bilan des re´sultats A partir des e´le´ments de la me´canique des milieux continus et
de l’e´lectrostatique, nous avons re´alise´ une e´tude the´orique du comportement e´lectro-
me´canique des membranes de taille microme´trique. Cette e´tude nous a montre´ que
la diminution du module de rigidite´ des membranes est de tout premier ordre pour
augmenter l’amplitude de de´placement des membranes sous l’action d’un champ
e´lectrostatique. Les membranes d’e´paisseur nanome´trique ont e´te´ identifie´es comme
les meilleures candidates pour eˆtre inte´gre´es dans les µcMUTs.
Nous avons choisi de mener une e´tude exploratoire, en se´lectionnant des mate´-
riaux de natures et de structures diffe´rentes, pour re´aliser des membranes suspen-
dues de taille microme´trique et d’e´paisseur nanome´trique. Nous avons ainsi re´alise´
des membranes de nanotubes de carbone aligne´s, de graphe`ne, d’oxyde de graphe`ne,
de silicium, de diamond-like carbon (DLC) et des membranes compose´es de ni-
ckel+oxyde de graphe`ne, ou de nickel+DLC.
Le choix de diffe´rents types de membranes a ne´cessite´ la mise en œuvre de proce´-
de´s technologiques adapte´s, de diffe´rentes natures en termes de complexite´ et d’ori-
ginalite´.
Toutes les membranes que nous avons re´alise´es re´pondent aux exigences de
l’e´paisseur nanome´trique fixe´es par notre cahier des charges.
Une e´tude expe´rimentale du comportement e´lectrome´canqiue a ensuite e´tait re´a-
lise´e. Une me´thode nouvelle de mesure du module de rigidite´ des membranes a` par-
tir de leur de´placement e´lectrostatique a e´te´ propose´e. Cette me´thode a e´te´ valide´e
et s’est montre´e bien adapte´e non seulement aux membranes d’e´paisseur homoge`ne
mais aussi a` celles qui pre´sentent des de´fauts de fabrication ou encore a` celles d’e´pais-
seur n’est pas homoge`ne.
La de´tection a` l’AFM nous a permis de mesurer l’amplitude de de´placement des
membranes sous l’action d’une force e´lectrostatique, dans une configuration similaire
a` celle des cMUTs. Une amplitude de de´placement de plusieurs nanome`tres a e´te´
mesure´e pour les diffe´rentes membranes teste´es. Ce re´sultat nous permet d’une part
de valider notre e´tude the´orique, et de prouver d’autre part la faisabilite´ technolo-
gique de µCMUTs a` partir des diffe´rents mate´riaux se´lectionne´s.
Perspectives Aujourd’hui, la suite logique de ces travaux est l’e´tude des proprie´-
te´s e´lectrome´caniques des membranes d’e´paisseur nanome´trique a` hautes fre´quences.
Pour cela, des supports de test adapte´s doivent eˆtre utilise´s. Les proce´de´s technolo-
giques que nous avons mis en place pour re´aliser des membranes suspendues sur nos
supports de test, peuvent eˆtre transfe´re´s facilement sur d’autres types de supports,
sous re´serve d’avoir une e´lectrode arrie`re et des e´lectrodes de contact. En effet, il
serait envisageable d’utiliser la me´thode de caracte´risation AFM pour mesurer les
amplitudes et les fre´quences de vibrations a` la re´sonance. L’AFM doit eˆtre dans ce
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cas adapte´ aux hautes fre´quences. Une de´tection synchrone peut eˆtre utilise´e et la
topographie de la membrane ainsi que son amplitude de vibration locale peuvent
eˆtre simultane´ment obtenues. Une alternative a` cette configuration expe´rimentale
serait d’utiliser la membrane elle-meˆme comme e´le´ment de´tecteur de son propre
mouvement. Lorsque la membrane est utilise´e en tant que grille suspendue dans un
transistor de type MOSFET, les variations du courant drain-source est fonction des
variations de la capacite´ entre la grille et le canal, directement lie´es au mouvement
de la membrane.
Une autre perspective inte´ressante a` ces travaux serait d’e´tudier le comporte-
ment e´lectrome´canique de nos membranes suspendues dans un milieu visqueux tel
que l’eau. De`s lors, on peut envisager d’inte´grer nos dispositifs dans des syste`mes
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E´quation d’une plaque sous
l’action d’une force e´lectrostatique
Les membranes ultra-fines e´tudie´es, soumises a` une excitation e´lectrostatique,
sont conside´re´es comme des plaques minces rectangulaires soumises a` une charge
uniforme.














− bw = a (A.2)









La re´solution de l’e´quation 2 se fait en deux e´tapes : recherche de la solution homo-
ge`ne et recherche de la solution particulie`re.




Solution homoge`ne L’e´quation homoge`ne est
d4w
dx4
− bw = 0 (A.6)





avec α = b1/4 La solution homoge`ne peut s’e´crire alors comme :
wh = S1e
αx + S2e
−αx + S3eiαx + S4e−iαx (A.7)
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Solution ge´ne´rale La solution ge´ne´rale est la somme des deux solutions pre´ce´-
dentes :





−αx + S3eiαx + S4e−iαx (A.9)
Les coefficients S1,2,3,4 restent a` trouver en utilisant les conditions aux limites :
w(0) = 0 (A.10)
w(l) = 0 (A.11)
w
′
(0) = 0 (A.12)
w
′
(l) = 0 (A.13)
Ces conditions aux limites se traduisent par :
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Afin de re´soudre ce syste`me, on utilise matlab pour inverser la matrice des coeffi-
cients. La matrice inverse sera appele´e A−1.
Les diffe´rents coefficients S1,2,3,4 sont calcule´s comme suit
S1 = A
−1(1, 1) ∗ a
b




−1(2, 1) ∗ a
b




−1(3, 1) ∗ a
b




−1(4, 1) ∗ a
b
+ A−1(4, 2) ∗ a
b
(A.18)
L’e´quation 2 est de´finie pour tout x entre 0 et l. La fonction w(x) e´tant syme´trique
par rapport a` l’axe x=l/2, en effectuant un changement de variable, l’e´quation 2 peut





−αx + C3eiαx + C4e−iαx (A.19)









Pour tout x entre -l/2 et l/2, la fonction w(x) est paire. Nous avons C1 = C2 et
C3 = C4.
L’e´quation 2 peut donc s’e´crire sous la forme
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+ 2C1cosh(αx) + 2C3cos(αx) (A.24)
En effectuant un nouveau changement de variable, on obtient pour tout x compris
entre 0 et l l’e´quation de mouvement suivante
w(x) = −a
b
+ 2C1cosh(α(x− l/2)) + 2C3cos(α(x− l/2)) (A.25)
Les coefficients C1 et C3 calcule´s comme explique´ ce dessus. Leurs expressions
sont exprime´es en fonction des parame`tres V, D,  et d0 comme suit
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